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Figure 2 : Illustration des quatre étapes de la déformation des fibres, de la matrice et du 
composite. Stade 1: déformation élastique des fibres et de la matrice; stade II: déformation 
élastique des fibres et plastique de la matrice; stade III: déformation plastique des fibres et 

de la matrice; stade IV: rupture des fibres et de la matrice [21]. 

4- Effet de la longueur et du facteur de (orme des fibres 

La longueur et la géométrie des fibres jouent un rôle décisif dans les composites. 

Habituellement, la plupart des propriétés mécaniques d ' une fibre peuvent être améliorées en 

augmentant le facteur de forme [1]. Une spécificité de fibres de cellulose est leur flexibilité 

par rapport aux fibres de verre permettant d' avoir le facteur de forme souhaitable et qui peut 

être maintenu même après le processus de transformation, celui-ci est aux alentours de 100-

200 pour les composites à haute performance à fibres courtes [21]. Toutefois, des matières 

lignocellulosiques sont principalement utilisées comme fibres courtes discontinues et sont 

broyées en fines particules avec des rapports d 'aspect (facteurs de forme) relativement faibles . 

Ces charges augmentent généralement la rigidité des composites, mais la résistance reste 

généralement inférieure à celle de la matrice vierge [9, 21]. 

Fu et al. (1999) ont également rapporté qu ' une longueur importante de fibres 

augmente leur énergie de détachement et améliore ainsi l'énergie d ' impact. Pour des fibres 

longues, la dispersion est meilleure, en raison du faible nombre de fibres . Cela conduit à 

moins de fibres empilées, et donc moins de possibilité d' agglomération dans la matrice. Par 

conséquent, chaque fibre pourrait interagir avec la matrice de manière plus efficace. 

L' intensification de contrainte est réduite, ce qui conduit à retarder la craquelure. Dans ce cas, 

la matrice va absorber la forte énergie de déformation d ' impact, et par ailleurs l' amélioration 

de la résistance au choc du composite [4]. Cependant, des résultats différents ont été obtenus 
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par Garkhail et al. (2000) sur les composites Lin/PP. Leurs résultats ont montré que la 

résistance au choc augmente avec la longueur des fibres jusqu ' à un certain seuil, longueur 

critique (le). 

Une relation a été proposée par Cox [21 , 34] pour rel ier le facteur de forme critique de la 

fibre, lcld, à la contrainte interfaciale de cisaillement, Ty , via: 

Equation 4 

Où, (Jfu est la résistance ultime en traction de la fibre. 

5- Défauts le long de fibres: dislocations, entortillements et microcompressions 

En dépit des excellentes propriétés mécaniques et le potentiel des fibres végétales 

démontrés théoriquement, les composites renforcés par ces fibres ne reflètent pas, en général, 

les propriétés attendues. En partie, ceci peut être attribué aux caractéristiques fonctionnelles et 

aux défauts qui affectent les propriétés des fibres. La structure de fibres végétales est 

extrêmement hétérogène et possède certaines caractéristiques anatomiques telles que des 

cavités (ouvertures dans la paroi cellulaire qui facilitent la circulation de l' eau dans la plante), 

ainsi que des défauts, qui affectent les propriétés de la fibre [35]. 

Dans les composites renforcés par des fibres de chanvre, Eichhom et al. (2000) ont 

montré en utilisant la spectroscopie Raman, que les entortillements donnent lieu à des 

concentrations de contraintes dans une matrice d 'époxy lorsque les fibres défectueuses ont été 

utilisées comme renforcement (Figure 3). Hughes et al. (2007), ont montré que les défauts ont 

pour effet de «segmenter» les fibres de telle sorte qu ' elles agissent comme une série de fibres 

plus courtes jointes par les défauts; la modification du degré d' adhérence interfaciale affecte 

la déformation du composite à laquelle le décollement interfaciale ait lieu, ce qui modifie la 

limite d 'élasticité [35] . 

68 



Synthèse Bibliographique 

Figure 3: Une carte de contour de l'ordre defrange partielle dans une matrice époxy 
autour d'une dislocation de la fibre dans un composite sous tension [35]. 

6- Orientation des fibres 

L'orientation des fibres est un paramètre important qui influence le comportement 

mécanique des matériaux composites à fibres courtes. En raison de l' anisotropie dans les 

composites renforcés de fibres naturelles, certaines propriétés sont modifiées suite à 

l' orientation de la fibre (Tableau 2). Pendant la fabrication des composites à fibres courtes, 

une orientation continue et progressive des fibres individuelles se produit (Figure 4). Ce 

changement est lié aux caractéristiques géométriques des fibrilles, les propriétés 

viscoélastiques de la matrice et la variation de la forme produite au cours de la fabrication. 

Dans ces opérations, le polymère fondu subit à la fois un flux d'allongement et de 

cisaillement. Les fibres adoptent une orientation particulière dans le processus de fabrication, 

qui est responsable d ' une plus grande rigidité dans la direction parallèle au flux [5, 21]. 

1 ~{(\I 
l' I-\//~ 

v>/~ 
/ !-; !!\f 

. (a) (b) (e) 

Figure 4 : Orientation defibres au cours de lafabrication: (a) distribution initiale 
aléatoire, (b) rotation durant leflux de cisaillement et (c) alignement durant lejlux 

d'allongement [21]. 
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Tableau 2 : Performance mécaniques de composites époxy renforcés par des fibres 

Iignocellulosiques [261. 

Composite 

Fibres UD-Polyester 
Mat aléatoire-polyester 
Fibres UD -époxy 
Mat aléatoire-époxy 

Traction 
Résistance Module 

(MPa) ~a) 

45-143 4-17 
18-92 2-7 

65-535 6-16 
49-59 60-11 

Flexion 
Résistance 

(MPa) 
63-280 
50-155 
84-324 
77-180 

Module 
~a) 
4-41 
4-5 
5-24 
2-8 

En fonction de l'orientation de la fibre dans la matrice, trois types de renforcement 

peuvent être obtenus. Tout d 'abord, les composites fibreux alignés longitudinalement se 

caractérisent généralement par une résistance à la traction élevée, mais une faible résistance à 

la compression suite au flambage. En second lieu, les fibres orientées dans la direction 

transversale supportent des contraintes de traction très faibles, qui sont inférieures à la 

résistance de la matrice. Enfin, les composites de fibres courtes orientées de façon aléatoire, 

dans ce cas la prédiction des propriétés mécaniques est beaucoup plus difficile, en raison de la 

dispersion, l' orientation et la complexité de la répartition de la charge le long de l' interface 

fibre-matrice [19]. 

7- Rôle de l'interface fibre/matrice 

Il est bien connu que la rupture des liaisons fibre-fibre est un mécanisme dominant 

dans la rupture du papier sous contrainte de traction . En conséquence, il existe deux 

mécanismes contribuant au transfert de contrainte dans les matériaux composites renforcés de 

fibres cellulosiques : les liaisons fibre-fibre et l' interface fibre-matrice, comme le montre la 

Figure 5. La connaissance de leur importance relative pour les propriétés mécaniques est 

primordiale pour la poursuite du développement de nouveaux matériaux composites [36]. 
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Liaison 
Fibre-fibre 

Fibre 

Fibre Matrice 

Figure 5 : Illustration schématique de la zone liée (à gauche) où la contrainte est 
transférée dans le papier et (à droite) l'interface fibre-matrice où la contrainte est 

transférée dans les composites àfibres courtes [36]. 

Sreekala et al. (2000) [36] ont montré que la résistance d ' un composite à base de fibres 

cellulosiques est très sensible à l' interface fibre-matrice. Une interface trop forte conduit à 

une fragilisation et une rupture prématurée, tandis qu ' une interface trop faible conduit à une 

faible résistance en raison du transfert de contrainte inefficace aux fibres qui jouent le rôle de 

support de charge. Dans la région intermédiaire, une interface optimale a été identifiée, ce qui 

conduit à une amélioration considérable de la résistance à la traction. Les conséquences d'une 

interface fragile dans les composites à base de bois ont été rapportées par Almgren et al. 

(2008). L'étude suggère que l' affaiblissement de l' interface conduit à la redistribution de la 

charge des fibres rigides dans la matrice faible, montrant l' importance d ' une interface fibre­

matrice efficace. Comme la charge est principalement transférée des fibres à la matrice plutôt 

que directement de fibre en fibre, des efforts doivent être fournis pour renforcer les 

mécanismes de transfert de contrainte d' interface dans les matériaux composites solides. En 

résumé, on peut dire que dans un système composite, la dureté est une fonction complexe de 

la matrice, des fibres et de l' interphase, ainsi que la géométrie du renfort [36]. 

III-Nouveaux défis et opportunités 

Pour promouvoir le développement de matériaux composites, les questions suivantes 

doivent être résolues: réduire le prix des matériaux composites tout en assurant la qualité; 

développer de hautes performances, en particulier les matériaux composites multi­

fonctionnels; améliorer l'efficacité de leur application; développer de nouveaux types de 

processus de moulage; promouvoir davantage le champ d'application des matériaux 

composites [22] . 
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Dans le contexte de matériaux respectueux de l'environnement, le recyclage des 

composites est l' un des problèmes majeurs. La recyclabilité des matériaux composites 

conduira à des produits rentables et en même temps c'est une solution tangible pour la 

diminution des quantités accrues de déchets. Les composites verts peuvent remplacer tous les 

homologues dangereux et les déchets qui en résultent. En outre, l'analyse du cycle de vie doit 

être effectuée pour tous les matériaux nouvellement synthétisés et donc la biodégradabilité 

peut être déterminée à l'avance. Cela nous aidera à sélectionner des matériaux acceptables et 

respectueux de l'environnement [18]. 

Etant donné que l' interface joue un rôle significatif dans l'amélioration des propriétés 

du matériau, de nouvelles techniques de caractérisation de l' interface apportera de nouvelles 

opportunités. En plus, une surveillance de la morphologie des composites au cours de la 

transformation est un autre domaine qui nécessite beaucoup d'attention des chercheurs. En 

effet, les applications des composites micro-fibrillaires ont créés beaucoup d'intérêt dans la 

recherche en raison de leurs propriétés particulières. Par ailleurs, les matériaux composites 

ayant une durabilité à long terme à des fins perpétuelles sont souhaitables et rentables [18]. 

Conclusion 

Les progrès réalisés dans le développement de matériaux plus avancés et des 

techniques de fabrication de composites ont donné lieu à une discipline d ' ingénierie reconnue 

et respectée, fournissant des solutions pour les applications conventionnelles et difficiles. 

De nombreuses études ont examiné et souligné l' importance de l'interface, l'influence 

de différents types de modifications de surface et les types de matrices, ainsi que les procédés 

de fabrication et les performances des matériaux composites qui en résultent. 

Les progrès obtenus jusqu'à maintenant dans ce domaine ont permis l'application des 

composites polymères renforcés de fibres lignocellulosiques dans de nombreux secteurs et 

plus particulièrement dans l' industrie automobile. 
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I-Extraction des fibres cellulosiques 

1- Matières premières 

Fibres: six plantes ont fait l'objet de cette étude. Il s' agit du : l'Halfa (Stipa 

Tenacissima) , le Diss (Ampelodesmos Mauritanicus) , l'Agave (Agave Americana), le 

Pennisetum (Pennisetum Alopecoroides), le Typha (Typha Latifolia) et le Jonc (Juncus 

Effucus) (Figure l(a-f)) en plus de deux pâtes commerciales, la pâte Kraft et la pâte 

thermomécanique (TMP) extraites à partir d'épinette noire (Picea Mariana) blanchie (Figure 

2), fournies respectivement par Kruger Inc.-Wayagamack et Kruger Inc.-Trois-Rivières, 

Québec, Canada. Les plantes marocaines ont été récoltées en automne dans la région de Kelaa 

Sraghna sur le bord d'Oued Lakhdar et conservées dans une pièce à température ambiante. 

(a) Pennisetum Alopecuroides (h) Typha Latifolia (c) Agave Americana 

(d) Juncus Effesus (e) Stipa Tenacissima (f) Ampelodesmos Mauritanicus 

Figure 1 : Plantes marocaines récoltées dans la région de Kelaa Sraglma sur le bord 
d'Oued Lakltdar. 
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Epinette noire 

pate TMP 

Figure 2 : Pâte Kraft et TMP (Thermomécanique). 

Céramiques: nous avons utilisé deux types de céramiques, réputées être de bons 

diélectriques, à savoir les titanates de Baryum (BaTi03) et de Strontium (SrTi03) ayant une 

structure pérovskite (Figure 3) et des constantes diélectriques respectivement de l'ordre de 

150 et 300. Ces particules sont introduites à des pourcentages massiques, avec les fibres, à 

raison de 10 ; 20 ; 30 et 40%. Les particules céramiques sont de taille nanométrique «100nm) 

fournies par Sigma-Aldrich Canada Corporation. 

L'agent de rétention: pour retenir les particules ferroélectriques dans le réseau 

fibreux, nous avons utilisé un polyacrylamide cationique (cP AM), Percol 292, fourni par la 

société Ciba Specialty Chemicals avec une faible masse molaire et une taille de grains 

inférieure à l4001lm. La quantité d ' agent de rétention ajoutée au mélange céramique/fibre est 

de l'ordre de 12mg. 

Figure 3 : Structure pérovskite des particules jerroélectriques. 

2- Procédé d'extraction des fibres cellulosiques marocaines 

Un procédé identique d ' extraction des fibres a été utilisé pour l' ensemble des plantes. 
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Les plantes récoltées, découpées en petits morceaux et lavées par de l'eau distillée, sont 

ensuite broyées finement à l'aide d'un broyeur à couteau (Moulinex) puis séchées dans une 

étuve à 600 e jusqu'à poids constant. 

Les fibres, sèches, subissent dans un premier temps un traitement alcalin par la soude 

(NaOH, 2%) à 800 e pendant 4h pour une élimination des substances lipidiques et phénoliques 

(pigments, cires, graisses ... ) et une extraction préliminaire des hémicelluloses. 

L'élimination de la lignine (blanchiment) et le reste des hémicelluloses, est obtenue 

par action de l'eau oxygénée H202 à 2% et à pH = Il sous agitation mécanique. Le mélange 

est agité à 800 e pendant 8h et l'opération peut être répétée jusqu'à ce que les fibres de 

cellulose deviennent blanches. Les fibres blanchies sont ensuite lavées abondamment à l'eau 

distillée jusqu'à pH neutre et séchées dans une étuve à 60oe. La figure 4 résume les 

différentes étapes d'extraction de la cellulose des différentes plantes marocaines. 

r--------------------~ 
Plantes lavées et découpées 1 

~-~- ~ - - -- - l- - --~ -- --- J < r--------- ~---------~ 
Broyage des plantes découpées 

~---------l,--- - ---- - -J r-------- - ~-- - ---- - -~ 
Séchage à 600 e 

---- - ---- - :I:: ---~---- - ~J 
,t' 

~--------- ~---------~ 1 E limination d'extractibles et d'hémicelluloses : traitement 1 
1 ____ la.:. N.!02: 9~ à 8~o~p:.n~n.:. 4~ ____ J 

~- __ - ____ _ J~ ___ ---- - -~ 
1 Elimination de lignine: traitement par H20 2 (2%) à 800 e 1 
1 pendant 8h à pH= Il 1 

\_-- -- ---- -~--- - ---- - ~ 
r---------~-- - ------ ... 

Lavage par de l'eau distillée jusqu'à pH=7 

~---------.l .... ----------J 
' ''-r - ,- - - - - - - - .. ~ - - - - - - - - - ~ 

1 Séchage à 600 e 1 _____________________ J 

Figure 4 : Protocole d'extraction desflbres cellulosiques pour les plantes marocaines. 

3- Pâtes Kraft commerciales 

Le procédé au sulfate de sodium ou procédé kraft est le plus utilisé dans le monde 

pour de nombreuses matières lignocellulosiques (bois, plantes annuelles). Il est basé sur 

80 



Matériels et Méthodes 

l'utilisation de soude (NaOH) et de sulfure de sodium (Na2S). Le traitement chimique se fait à 

170-175°C pendant une durée de 2 à 5h dépendant de la matière première employée. La 

cuisson est réalisée dans un réacteur vertical où les copeaux descendent par gravité et 

rencontrent les diverses liqueurs de cuisson. Le sulfure de sodium est préparé directement à 

partir du sulfate de sodium Na2S04. Lors de la cuisson, le sulfure de sodium est hydrolysé en 

soude, en NaHS et en H2S. Les différents composés soufrés présents réagissent avec la lignine 

pour donner des thiolignines plus facilement solubles. La soude joue aussi un rôle de 

délignification qui s' associe à celui du sulfure et de ses dérivés [1). 

4- Pâtes thermomécaniques commerciales 

Les propriétés mécaniques des pâtes peuvent être améliorées en soumettant les 

copeaux, avant le traitement mécanique, à un traitement thermique par la vapeur à une 

température supérieure à 100°C (généralement comprise entre 110 et 130°C) et en réalisant le 

premier stade dit de défibrage sous pression (2 à 3bar). La pâte est grossière avec de 

nombreuses bûchettes et nécessite donc un deuxième traitement mécanique appelé raffinage. 

Ce dernier est effectué sous pression ou à pression atmosphérique [1). 

II-Préparation des feuilles de papier 

Les feuilles de papier d ' un gram mage de 60g/m2 et 16cm de diamètre sont élaborées à 

partir des différentes fibres marocaines et les deux pâtes commerciales (Kraft et TMP). 

Dans un premier temps, les fibres de la pâte sont introduites dans le raffineur (avec les 

céramiques et l'agent de rétention dans le cas des feuilles chargées) dans de l'eau distillée 

puis désintégrée (Figure 5). Cela permet d'avoir une meilleure défibrillation des fibres et une 

surface de contact développée. Le mélange est par la suite introduit dans une formette 

anglaise (Figure 5), qui sert à confectionner les feuilles destinées aux essais. Les feuilles ont 

été préparées selon la méthode standard Tappi T205 sp-954 [2). 
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TO et humidité contrôlées 
(SO%RH.23°C) 
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Confectionnement de la feuille 

il.· ... , ... ' .• ... 

~ 

Pressage 

Figure 5 : Méthode defabrication du papier selon la méthode standard Tappi 205 sp-954. 

Dès que les feuilles sont prêtes, on les passe entre buvards puis on les presse pour les 

déshydrater. Avant de réaliser les tests physiques sur les feuilles , celles-ci sont stockées une 

nuit dans la pièce à température et humidité contrôlées (23°C, 50% RH). 

III-Elaboration des composites 

1- Matière première 

Quatre plantes marocaines ont été utilisées pour l' élaboration des comp0sites à savoir: 

l'Agave, le Pennisetum, le Typha et le Jonc (Figure 1). En plus des fibres de Lin 

commerciales (Tex 5000) (Figure 6) fournies par la société Safilin Tnc. (Szczytno, Poland). 

Figure 6 : Fibres de Lin commerciales (Tex 5000). 
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La résine époxy « Adtech ™ 820 » et le durcisseur « Adtech ™ 824 » sont fournis par 

la société Adtech plastic systems-Axon-Etats Unis. Le mélange est utilisé comme matrice 

pour la préparation des plaques de composite avec un rapport en poids résine/durcisseur de 

l' ordre de 5: 1. 

2- Réalisation des mats 

Les mats ont été fabriqués en utilisant des équipements de laboratoire, couramment 

utilisés dans la recherche sur les pâtes et papiers, composés d'une formette dynamique, d ' une 

presse-feuille et d'un sèche-feuille (Figure 7) selon la méthode utilisée par Lebrun et al. [3]. 

Tout d'abord, une feuille de papier humide est préparée en utilisant la formette dynamique. 

Avec cet équipement, une couche de papier mince et humide est obtenue par pulvérisation 

d'une quantité contrôlée de la pâte (en suspension dans de l'eau) à l'intérieur d'un tambour 

rotatif contenant un milieu poreux retenant la pâte à l'intérieur du tambour. La couche de 

papier humide est ensuite pressée sous différentes pressions (J , 2 et 3MPa) pour extraire 

davantage l'eau à partir de la feuille humide. La presse de la feuille se compose d'un rouleau 

de pression et un papier absorbant entre lesquels la couche de papier est comprimée en 

plusieurs étapes, en augmentant graduellement la pression . Des feuilles de papier de 70g/m2
, 

ont été finalement séchées à lOOoe avec un sèche-feuille pendant environ 1 Omin. Les feuilles 

sont par la suite découpées en mats avec des dimensions de 30cmx 15cm. Un exemple 

d'échantillons est représenté sur la figure 8. 
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Formette dynamique Tambour rotatif 

Feuille hymide 

Séchage à 100°C Pressage (1. 2 et 3MPa) 

Figure 7 : Méthode de fabrication du renfort. 

(b) 
Figure 8 : Exemple de mat de fibres .' (a) fibres de Jonc et (b) fibres de Lin. 

3- Préparation des composites 

Nos matériaux composites sont préparés par une combinaison de la méthode hand lay­

up et le moulage par compression [4-20] . Dans un premier temps, les mats sont imprégnés 

dans la résine époxy mélangée avec le durcisseur pendant 20min, chaque composite se 

compose de superposition de 10 mats. Le volume de fibres présente 40% du volume total du 

composite. Les mats pré-imprégnés de résine sont insérés entre deux feuilles de silicone, pour 
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faciliter le démoulage du composite après la cuisson, puis compressés entre deux plaques de 

métal dans un four. La cuisson sous compression des composites se fait dans un premier 

temps à une température de 80De pendant 30min puis à 140De pendant 2h. La pression 

exercée entre les plaques métalliques est ajustée à lOmetric tons (~ 1 OOKPa) pour obtenir un 

composite avec une épaisseur de l' ordre de 2.5mm. Une fois la plaque est refroidie, le 

composite est découpé en éprouvettes de dimension de l' ordre de 25cmx2.5cmx2.5mm à 

l' aide d' une machine électrique à grande vitesse (Figure 9). 

a) Matériel 

Mats 
pré-imprégnés (10) 

Compression: 
10metric tons (:::100KPa) 

80°C/30min puis 140°C/20 

~ 
~ 

b) Configuration du moule 

Cadre2.5mm 

Plaque métalliques couvertes 
de silicone 

d) Plaque de composite Eprouvette 
d'essai 

25cmx2.5cmx2.5mm 

Figure 9 : Proto col de préparation des composites. 
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I-Caractérisation des pâtes cellulosiques 

1- Morphologie des fibres 

Afin de pouvoir classifier les fibres en solution dans la pâte en fonction de leur 

longueur, largeur et déformation, chaque échantillon de pâte a été soumis à une analyse de 

qualité des fibres. La longueur et la distribution des fibres cellulosiques des différentes pâtes 

ont été déterminées par l'appareil « FQA HiRes » (Fiber Quality Analyser) (OpTest, 

Hawkesbury, Canada) (Figure 1) selon la norme B.4P de l'ATPPC [1]. 

L'analyse des différents échantillons par FQA permet d'obtenir des graphes de 

distribution du taux des différentes fibres considérées dans un échantillon quelconque en 

fonction de la catégorie de la longueur de fibre. Ces graphes permettent d'observer le profil de 

longueur (Length Histogram), la distribution des courbures (Curl Histogram) et la 

distribution d' entortillements (coudes) (Kink Histogram) des fibres contenues dans un 

échantillon de pâte. 

Figure 1 : Dispositif FQA HiRes (Fiber Quality Analyser). 

2- Rétention d'eau des fibres cellulosiques 

La valeur de rétention d' eau (VRE) est une propriété qui permet de quantifier la 

capacité d'absorption d'eau par les fibres. Il s'agit d'un indice de la disponibilité de 

groupements OH et de l'état d'abîmement des fibres causé par l'hornification. La VRE fut 

mesurée selon la méthode TAPPI UM256 [2] (Figure 2). Une suspension de pâte contenant 

1.5g de fibres mélangées avec 200ml d' eau est placée dans un contenant muni d'un tamis au 

fond fut centrifugée à l' aide d'une Centrifugeuse Multifuge X3FR-Thermo Scientific à une 

vitesse de 3000G pendant 15min de façon à former un bloc de pâte. Ce dernier est ensuite 

pesé immédiatement pour éviter l'évaporation. Par la suite, le bloc fut séché à 105°C et pesé. 
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Les fibres sont remouillées et l' opération est répétée trois foi s. La valeur VRE tend à diminuer 

quand les fibres sont séchées et remouillées. La VRE est calculée en tenant compte de la 

quantité d'eau retenue par les fibres après la centrifugation, selon l'équation : 

VRE (g/g) = Wn-Ws 
Ws 

Equation 5 

Où: WH est le poids de l'échantillon humide (après centrifugation) (g) et Ws le poids de 

l'échantillon sec (g). 

W.R.V. (Tappl Useful Method 256) 

Gobelotde 
centrifugation 

Fibres 

Figure 2 : Schéma du protocole de mesure de la VRE selon la norme Tappi UM-256. 

3- Détermination de cristallinité des fibres par RX 

Les fibres ont fait l' objet d ' une caractérisation par diffraction RX en utilisant un 

diffractomètre de type Bruker AXS-D8 Advance équipé d' une radiation CuKu (CuKul : À,I = 

1.5406A, CUKU2 : À,2= 1.5444A) dans l' intervalle 5-60° 28 avec un saut de 0.05° et une vitesse 

de 1 o/min sous une tension de 30kV et un courant de l'ordre de 30mA. L'analyse des données 

a été effectuée à l'aide du logiciel PANalytical X'Pert HighScore. 

Ces tests vont nous permettre de déterminer le taux de cristallinité des différentes 

fibres cellulosiques et ainsi faire une analogie entre les résultats trouvés et la réponse 

diélectrique des matériaux élaborés. L'indice de cristallinité, qui est adaptée seulement à la 

cellulose cristalline 1, a été évalué selon la méthode de Ségal [3] en utilisant l'expression 

suivante: 

Xc (0/0) = (JOOz-lam ) X 100 
looz 

Equation 6 

Où 1002 est l'intensité de diffraction par le plan (002) à un angle 2B entre 22° et 23°, et l am est 

l'intensité de diffraction de la partie amorphe, qui est prise à un angle 2B angle entre 18° et 

19° où l' intensité est minimale. Ir002) représente à la fois le matériau amorphe et cristallin alors 
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que 1(alll) représente seulement la partie amorphe. Cette méthode suppose que la contribution 

de la partie amorphe so it la même à 18° qu 'à 22.7°. 

La diffraction des rayons X peuvent aussi nous fournir des informations sur la taille 

des cristallites des différentes fibres. Le diamètre des cristallites perpendiculaires au plan (hkl) 

est calculé à partir de la largeur intégrale à mi-hauteur (fJ) du pic à 22° selon l'équation 

Scherrer (1918) : 

D -~ 
l.hkl - Bcos(} Equation 7 

Où: Dhkl est la dimension des cristallites dans la direction perpendiculaire au plan 

cristallographique hkl ; fJ est la largeur de la raie (en radians) à mi-hauteur ; () est l'angle de 

Bragg au sommet de la raie (en radians) ; À. est la longueur d'onde du rayonnement (1.5406À) 

et K est une constante de l' ordre de 0.9 [4, 5] . 

L'élargissement mesuré peut être corrigé de l'élargissement instrumental par : 

W)2 = Wmesuré sur le dilfractogramme) 2 - W instrumentaJ)2 

Dans la pratique, l' intensité est souvent quelque peu favorisée au détriment de la 

résolution expérimentale ce qui conduit à un élargissement instrumental typique de J' ordre de 

0.07° (28)=0.07 (11/1 80) rad. 

La distance réticulaire, dhkl, a été déterminée pour chaque profil en utilisant l'équation 

de Bragg: 

nÀ= 2dsin() Equation 8 

Où : n est un entier (=1), À. est la longueur d'onde des rayons X (1.5406À), () est l'angle de 

diffraction (28 = Xc), et d est la distance réticulaire [5] . 

II-Caractérisation des feuilles de papier 

Les tests spécifiques au papier ont été effectués dans un environnement à humidité et à 

température contrôlée selon les normes de l'Association Technique des Pâtes et Papiers du 

Canada (A TPPC). 

Deux types de tests sont effectués: 

~ Tests non destructifs: siccité, épaisseur, porosité, rugosité et propriétés optiques; 

~ Tests destructifs: déchirement, traction, éclatement, détermination du taux de cendres. 
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En plus des tests effectués, nous avons: (i) mesuré l'énergie de surface de nos 

échantillons par la technique d'angle de contact, (ii) étudié les propriétés diélectriques du 

papier chargé par les céramiques ferroélectriques et (iii) caractérisé par microscopie 

électronique à balayage (MEB) les différents papiers. 

1- Tests non destructifs 

1 -1 - Siccité 

La détermination de la masse sèche est réalisée selon la norme standard A.2 de 

l'ATPPC [6]. C'est la quantité d'eau présente dans le papier. Un échantillon de Ig de papier 

est pesé, avec précision, dans une bouteille tarée. Cette dernière, est introduite dans un four 

pendant une heure à 105°C. La siccité des échantillons est calculée selon l'équation de perte 

de poids suivante: 

, (W ,-w ,) 
Siccite (%) = 1 2 X 100 

(W 1-W2 ) 
Equation 9 

Où Wl : poids de la bouteille avec la pâte humide, W2 : poids de la bouteille tarée; Wl ' est le 

poids de la bouteille avec la pâte sèche après son introduction dans le four, W2' est le poids de 

la bouteille tarée après son introduction dans le four. Les valeurs usuelles sont situées entre 4 

et 7%. 

1-2- Epaisseur et grammage des formettes 

L'épaisseur des différents échantillons est mesurée à l'aide d' un permascope à sonde 

externe de type Phynix Surfix Pro S (Figure 3) permettant une mesure rapide et précise. 

L'épaisseur est exprimée en /lm. Le grammage est la masse par unité de surface, exprimé en 

gramme par mètre carré (g/m2). Cette mesure a été réalisée selon la norme D.3 de l'ATPPC 

[7]. 

Figure 3: Permascope à sonde externe Phynix Surfix Pro S pour la mesure d'épaisseur. 
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1-3- Mesure de porosité 

La porosité des feuilles a été mesurée à l'aide d ' un appareil PPS (Parker Print Surf) 

(Figure 4) selon la norme D.31P de l'ATPPC [8]. Le test de porosité sert à calculer le volume 

d'air qui passe à travers une feuille à chaque minute, sous une pression de 1960kPa, et elle est 

exprimée en ml/min. La porosité est l' un des facteurs les plus importants qui permettent 

d' évaluer la surface du papier et qui informent, en conséquence, sur l' état d 'enchevêtrement 

des fibres et donc la densité du papier. 

Figure 4 : Appareil PPS (Parker Print Surf) pour la mesure de la porosité et la rugosité du 
papier. 

1-4- Mesure de rugosité 

La rugosité est aussi un paramètre important définissant la surface du papier, c'est le 

contraire du lissé. On la détermine par des méthodes de mesure de profil de surface, micro­

contour test, ... Le test de rugosité est effectué selon la méthode PPS, suivant la norme D.31 P 

de l'ATPPC [8], qui permet de quantifier un écoulement d'air entre la surface du papier et une 

surface métallique (Figure 4) à une pression de 980kPa. Le résultat du test est exprimé comme 

une moyenne des profils de surface en micromètres (~m). 

1-5- Test de propriétés optiques 

Les propriétés optiques des feuilles de papier sont mesurées à l'aide d'un 

spectrophotomètre Technidyne ColorTouch PC Model ISO (Figure 5) conformément aux 

normes de l'Association Technique des Pâtes et Papiers du Canada (A TPPC). 

Les propriétés évaluées sont: 

q La blancheur ISO et l'opacité ; 
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q Les couleurs (espace colorimétrique CIE Lab) à savoir : luminosité L*, indice vert­

rouge a* et l' indice bleu-jaune b* ; 

q Les coefficients de Kubelka-Munk : absorption K et diffusion S de la lumière. 

Figure 5 : Spectrophotomètre Technidyne ColorTouch PC Model ISO. 

La blancheur est le pourcentage de la lumière réfléchie à la normale de la surface du 

papier par rapport à un diffuseur parfait (100%). Une longueur d' onde de 457nm est utilisée, 

car elle permet de faire coïncider les mesures avec la perception des échantillons, sur une 

liasse de feuilles assez épaisse pour être opaque. Les mesures sont effectuées selon la norme 

E.l de l' ATPPC [9]. L 'opacité est une mesure reliée à la quantité de lumière qui est 

transmise. Elle est l'opposé de la transparence. Pour ceci, on mesure la réflexion, Ra, d' une 

feuille de papier sur un fond noir, ce dernier a pour fonction d' absorber la lumière transmise. 

Par la suite, on détermine la réflexion Roo correspondante à une pile de feuilles. L ' opacité est 

donc le rapport en pourcentage entre Ra et Roo. Les mesures ont été effectuées à une longueur 

d' onde de 545nm selon la norme E.2 de l' ATPPC [10]. Le coefficient de diffusion (S) 

correspond à la fraction du flux de lumière qui est rétro-diffusée au cours de la traversée 

d' une couche infinitésimale du matériau. Le coefficient d' absorption (K) correspond, quant à 

lui, à la fraction du flux lumineux qui est absorbée [11]. Les deux paramètres sont détenninés 

par l' appareil en déduisant la valeur du coefficient de l'absorption et la diffusion à partir des 

mesures de l'opacité. 

L' influence du coefficient de diffusion et d' absorption sur les propriétés optiques du 

papier peut être liée à la réflectance selon le modèle de Stokes [12] et le modèle de Kubelka­

Munk [13]. Cette dernière approche peut être exprimée selon la formule suivante [14] : 
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Equation 10 

Avec: K: coefficient d' absorption, S: coefficient de diffusion et Roo : réflectance mesurée à 

partir d'une feuille infiniment épaisse. 

CIE Lab est un modèle de représentation des couleurs développé par la CIE 

(Commission Internationale de l'Eclairage), en 1976. Ce modèle de couleur a été créé comme 

un modèle absolu, indépendant du matériel , pour servir comme référence théorique. Ce 

modèle complet est utilisé pour décrire toute la gamme de couleurs visible par l'œil humain . 

Il découple la luminance L de la chrominance (a et b) porteuse de l'information couleur. 

Chaque couleur de cet espace est décrite par trois critères physiologiques [15]: 

1- La composante L est la luminance, qui varie de 0 (noir) à 100% (blanc). 

2- La composante a représente la gamme de l'axe rouge (-127) à vert (128) en passant 

par le blanc (0) si la luminance vaut 100% 

3- La composante b représente la gamme de l'axe jaune (-127) à bleu (128) en passant 

par le blanc (0) si la luminance vaut 100% 

La mesure des paramètres de l'espace colorimétrique CIE Lab a été effectuée selon la norme 

E.5 de l' ATPPC [16]. 

2- Tests destructifs 

2-1- Taux de cendres 

La détermination des taux de cendres de nos papiers fabriqués en mélangeant les fibres 

et les céramiques à des pourcentages précis, va nous permettre de déterminer le taux de 

céramique effectivement introduit dans chaque feuille . Le pourcentage des cendres est calculé 

à partir de la masse du résidu après incinération. L' échantillon est calciné dans un four à 

moufle à la température de 525°C pendant 3h pour une masse de fibres de Ig. Après 

refroidissement, l'échantillon est de nouveau pesé. Le test est effectué selon la norme G.l1 de 

l'ATPPC [17]. 

Le taux de cendres (TC) , de l' échantillon analysé, exprimé en pourcentage massique 

est donné par la formule : 

TC = M3 - MI 
Mz-MI 

Equation 11 
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Où : MI est la masse de la nacelle en grammes, M2 est la masse de la nacelle et de 

l'échantillon en grammes, M3 est la masse de la nacelle plus les cendres, en grammes. 

Si H est l'humidité de l'échantillon sec à l'air, le taux de cendres sur sec TC (sec) est donné 

par la formule: 

TC(sec) = TCxl00 
100-H 

2-2- Test de traction 

Equation 12 

La résistance des feuilles à la rupture a été testée sur une machine de type Instron 4201 

(Figure 6), suivant la méthode standard D.34 de l'ATPPC [18]. Cette grandeur exprime la 

tension maximale que peut supporter la feuille avant de se rompre. Pour cela, des bandellettes 

de 10cm par 1.5cm ont été préalablement découpées puis étirées par l'appareil jusqu 'à rupture 

de l'échantillon. L'essai de traction permet d 'obtenir plusieurs paramètres, tels le module 

d'élasticité (MPa), la charge au point maximal (kg), l'élongation au point maximal (%), 

l'énergie à la rupture (g.cm) et le plus intéressant d 'entre eux est le « Tensile Energy 

Absorption» ou l'absorption d'énergie de traction (g/cm). 

Figure 6 : Appareil de type lnstron 4201 pour le test de traction. 

2-3- Test de déchirure 

La résistance à la déchirure caractérise l'aptitude des feuilles de papier à résister à la 

déchirure. En d'autre terme, elle désigne la force moyenne nécessaire exercée pour poursuivre 

le déchirement amorcé par une entaille initiale. Un pendule de 200g.f est adapté aux papiers 

de faible grammage. Ce test a été réalisé par un déchiromètre à balancier de type ProTear 
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ElmendorfTearing Tester (Figure 7) selon la norme D.9 de l'ATPPC [19] . La résistance à la 

déchirure est exprimée en grammes force (gf) ou en milli-newtons (mN). 

Figure 7: Déc/tiromètre à balancier de type ProTear Elmendorf Tearing Tester pour le test 
de déchirure. 

3- Microscopie électronique à balayage des feuilles (MEB) 

Afin d 'analyser la surface de nos échantillons et mieux élucider les interactions 

existantes au sein du réseau fibreux, on a eu recours à la microscop ie électronique à balayage 

(MEB). Cette technique donne une idée sur la morphologie de la surface du matériau. En 

outre, cette microscopie a la particularité d 'offrir une très grande profondeur de champ 

(plusieurs centaines de microns) et donne des vues qualitatives de l'état de surface d' une 

grande utilité [20] . Les observations ont été effectuées à l'aide de l'appareil Jeol JSM-5500 

avec une tension d'accélération de 15kV. Avant l'analyse, les échantillons ont été recouverts 

d'un dépôt d'or dans le but d'augmenter leur conductivité. 

4- Mesure de l'angle de contact 

L'angle de contact représente l'aptitude d'un liquide à s'étaler par mouillabilité sur une 

surface. La méthode consiste à mesurer l'angle de la tangente du profil d'une goutte déposée 

sur le substrat. Elle permet de mesurer l'énergie de surface du liquide ou du solide et leurs 

composantes polaire et apolaire, ce qui permet de déduire le caractère hydrophile ou 

hydrophobe d'une surface [21]. 

Les méthodes d ' angle de contact et la goutte tombante sont considérées comme les 

plus convenables pour la détermination de l'énergie de surface des feuilles de papier. Elles 
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sont simples, rapides et basées sur des équations faciles à utiliser pour le calcul de l'énergie de 

surface et ses composantes [22-25]. 

La forme d'une goutte à la surface d'un solide est régit par 3 paramètres (Figure 8) : 

~ La tension interfaciale solide-liquide Ysl 

~ La tension interfaciale solide-vapeur Ys 

~ La tension interfaciale liquide-vapeur 'YI 

Figure 8 : Angle de contact entre liquide-solide. 

Le papier, matériau polaire, rugueux, poreux, et fortement hydroxylé, présente des 

forces d' interactions dues aux liaisons hydrogènes. Nous présentons le modèle de Good-van 

Oss-Chaudhry (GvOC), qui tient compte des propriétés acide-base, très utilisé pour ce genre 

de matériaux. L'énergie de surface d' un matériau est donnée par l'équation de Young 

(Equation 13) [22-25]. Cette dernière relie l'angle de contact entre un liquide et la surface 

d' un solide à l'équilibre (Figure 8). 

Ys = Ysl + YlCOSO Equation 13 

Où: ys est l'énergie libre de la surface du solide, Ysl est l'énergie libre interfaciale 

solide/liquide, yi est la tension de surface du liquide et e est l'angle de contact formé entre la 

goutte liquide et la surface solide. 

Le modèle de Young n'est applicable que pour des surfaces solides lisses, non 

poreuses et faiblement polaires. Comme la plupart des matériaux ne remplissent pas ces 

conditions, plusieurs modèles ont vu le jour pour déterminer l'énergie de surface de solides 

ayant différentes topographies et compositions chimiques de surface. Le modèle, qui a eu le 

plus de succès, qui tient compte de l'établissement des liaisons hydrogènes entre deux 

surfaces en présence, est celui GvOC [26-30]. Ils l'ont élaboré pendant qu 'i ls essayent de 
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faire le lien d ' une manière précise entre les composantes de l'énergie de surface et la nature 

chimique des groupements présents dans le matériau . Pour la composante polaire '!, il s 

utilisent t B qui tient compte des interactions Acide-Base et pour la partie non polaire 

(dispersion) le symbole lW où LW décrit toutes les forces de London-van der Waals. 

Ainsi, l'énergie de surface peut être décrite comme: 

y = yLW + yAB Equation 14 

La partie polaire tient compte des interactions acide-base, le terme lB est une combinaison 

entre un donneur (,/) et un accepteur (y+) d 'électrons. La tension interfaciale entre le solide et 

le liquide peut être définie par : 

YSL = Ys + YL - 2JY~WYfW - 2.JytYL - 2.JysYi Equation 15 

La combinaison de cette équation avec celle de Young donne l'équation 16: 

YL(l + cos8) = 2JY~WYfW + 2.JytYL + 2.JysYi Equation 16 

L'approche acide-base est considérée être la plus fiable pour la détennination de l'énergie de 

surface et ses composantes par plusieurs auteurs [31-33]. 

Quatre liquides ont été utilisés comme sondes à savoir: l'éthylène glycol, le propylène 

glycol, le glycérol et le a-bromonaphtalène. Les valeurs respectives de la tension de surface 

totale et ses composantes dispersives et polaires ont été calculées dans des études ultérieures 

[34-37] avec le même équipement, en utilisant la méthode de la goutte pendante [38]. Les 

liquides utilisés dans ce travail sont consignés dans le tableau 1. 

Tableau 1 : Composantes polaires et dispersives des différentes sondes utilisées pour les 
mesures de l'angle de contact. 

Sonde (mN/m)YL rd yP yi yI. Yt
B yfW 

Glycérine (G1y) 64.0 37.0 26.4 3.92 57.4 30.0 34.0 
Ethylène glycol (EG) 48.0 30.9 17.4 1.92 47.0 19.0 29.0 
Propylène glycol (PG) 35.4 26.4 9.0 
a-Bromonaphtalène (BN) 44.4 44.0 0.0 0.0 0.0 0.0 44.4 

La vitesse d'absorption d' un liquide par les feuilles de papier va nous donner des 

informations sur les interactions fibres-fibres et l'affinité solvant-fibre. Un calandrage à 80De 
et sous une pression de 450PSI des feuilles de papier a été effectué avant les mesures de 
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l' angle de contact. Trois mesures par feuille analysée sont effectuées et la moyenne des 

analyses est déterminée en mN/m. 

Les mesures ont été réalisées à l' aide d ' un tensiomètre Krüss DSAI (Software for 

Drop Shape Analysis) (Figures 9). L 'appareil est constitué d ' une caméra CC D, d'un porte­

échantillon à déplacement horizontal , un porte-seringue à déplacement vertical et horizontal 

et une source de lumière diffuse. L' échantillon solide est collé sur le porte-échantillon de 

façon à ce que la surface soit la plus plane possible. Un volume de 3~.t1 d' un liquide de 

référence est déposé sur la surface grâce à la micro-seringue. Ensuite, une source de lumière 

éclaire la goutte, qui est digitalisée par une caméra CCD reliée à un ordinateur. Finalement, 

un logiciel détermine l'angle de contact. 

L'image de la goutte, assimilée à une calotte sphérique est acquise par la caméra traitée 

par un programme spécifique déterminant la valeur de l'angle de contact en appliquant 

l'équation: 

(J 2h 
tan- =-

2 D 
Equation 17 

Où : () est l' angle de contact, h est la hauteur de la goutte et D est la longueur de la base de la 

goutte. 

Figure 9 : Tensiomètre Krüss DSA1 (Software for Drop Shape Analysis) pour la mesure de 
l'angle de contact. 

5- Mesures diélectriques 

Les mesures diélectriques de nos échantillons chargés par les particules 

ferroélectriques (BaTi03 et SrTi03) ont été effectuées à l' aide d ' un impédancemètre « Agilent 

4294A » en utilisant une cellule « Agilent 16451 B » permettant la mesure directe, sans 
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métallisation des échantillons (Figure 10) [39]. Les mesures ont été effectuées à température 

ambiante (25 DC) sous une tension de IV avec un balayage de fréquence allant de 40Hz à 

10MHz. Avant d ' effectuer les mesures diélectriques, les échantillons ont été séchés dans une 

étuve à 100De afin d ' éliminer l' eau résiduelle dans les feuilles de papier. Les échantillons 

destinés pour les mesures ont un rayon de 2.5mm et une épaisseur d ' environ 180flm. Les 

mesures diélectriques permettent de déterminer la permittivité diélectrique et le facteur de 

perte du matériau . 

Figure 10: Impédancemètre « Agilent 4294A » utilisé pour les mesures diélectriques. 

La constante diélectrique (ê') représente l'aptitude d'un matériau à se polariser et à 

stocker ·des charges suite à l' application d ' un champ électrique externe à travers deux plaques 

parallèles agissant comme un condensateur [40]. Les propriétés diélectriques d'un matériau 

dépendent de la polarisabilité de ses constituants contribuée principalement par des 

polarisations interfaciales, dipôlaires, atom iques et électroniques [41-46]. Le papier est de 

nature hétérogène et donc la polarisation interfaciale a une influence supérieure sur les 

propriétés diélectriques à très basses fréquences. La présence de groupements polaires dans la 

fibre naturelle (groupement OH de la cellulose et de l' eau) et les céramiques contribuent à la 

polarisation. Les polarisations atomiques et électroniques n' affectent pas la constante 

diélectrique [41]. La constante diélectrique est exprimée par l' équation suivante: 

, C.t 
E =­

A .EO 
Equation 18 

Où : C représente la capacitance, t est l' épaisseur de l' échantillon, A est la surface de la coupe 

transversale de l' échantillon et êO signifie la permittivité du vide (8.85 x l 0-12 Fm- I). 
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Etant donné que les paramètres dimensionnels sont considérés comme constants (l'épaisseur 

et la température), l'erreur de mesure de la constante diélectrique (lo,) n'est autre que l'erreur 

de mesure de la capacité (Cp), qui est d'environ 5%. 

La perte électrique ou la quantité d'énergie dissipée par le matériau isolant lorsque la 

tension est appliquée au circuit peut être représentée au moyen d'un facteur de dissipation, qui 

peut être exprimé par l'équation suivante [47]: 

Tan {) = EII 

E' 
Equation 19 

Où: lo' est la constante diélectrique, lo" est le facteur de perte et Tan6 est le facteur de 
dissipation . 

III-Caractérisation des composites 

1- Caractérisation des mats 

Des mesures de porosité et de rugosité des mats ont été effectuées dans un 

environnement à température et humidité contrôlée selon la norme D.31P de l'ATPPC [8] à 

l'aide de l'appareil Parker Print Surf (PPS) (Figure 4). En outre, la surface des mats de fibres 

a fait l'objet d ' une caractérisation par microscopie électronique à balayage (MEB) en utilisant 

l' instrument Joel JSM JSM-5500 afin de meiux illuster l' état des différentes fibres dans le 

réseau fibreux. 

2- Caractérisation des composites 

2-1- Essais de traction 

Les éprouvettes ont été testées à l'aide d ' un appareil « Instron LM-U 150 » monté avec 

une cellule de 150kN de charge calibrée dans l'intervalle de 0 à 10kN pour la précision des 

mesures de traction. Un extensomètre de 25mm a été utili sé pour mesurer la déformation. Les 

tests de traction ont été effectués selon la norme ASTM 03039 [48]. Seuls les échantillons qui 

sont en accord avec la norme ont été maintenus pour les calculs, en s'assurant d'avoir le 

nombre minimal de coupons requis par la nonne. Dans notre cas on a pris cinq bonnes 

mesures pour l'étude des propriétés de traction de nos matériaux. Avant de réaliser les essais 

de traction, les éprouvettes sont conditionnées dans un four à 60°C. 
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2-2- Etude microscopique 

L'observation des faciès de rupture suite aux essais de traction a été faite par 

microscopie électronique à balayage (MEB) à l' aide de l'instrument « Jeol JSM-5500 ». Les 

échantillons ont été métallisés afin de les rendre conducteurs avant l'observation par MEB. 
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Résultats et Discussions 

Introduction 

Dans cette étude, nous avons à comparer et discuter les résultats des propriétés de 

surface, de texture, des propriétés mécaniques et diélectriques des feuilles de papier préparées 

à partir de différentes pâtes issues de plantes marocaines pérennes en plus de celles produites 

à partir de deux pâtes commerciales à savoir la pâte Kraft et TMP ayant servies de référence. 

Nous avons adopté le même procédé d' extraction des fibres à partir des différentes plantes 

utilisées dans ce travail. Aussi, un protocole identique a été employé pour la réalisation des 

échantillons de papier, la méthode standard Tappi T205 sp-954. Les pâtes utilisées dans la 

réalisation des formettes ont été analysées du point de vue morphologie de fibres . Le papier 

est étudié sur le plan rugosité, porosité, énergie de surface, essais mécaniques, essais 

diélectriques et microscopie électronique à balayage. 

I-Caractérisation des pâtes de fibres végétales et les fibres commerciales 

1- Distribution et morphologie des fibres issues des différentes espèces 

Tout au long de la transformation des plantes en feuille de papier, les fibres 

cellulosiques sont soumises à des traitements physico-chimiques de grande intensité, leur 

morphologie s'en trouve inévitablement modifiée. Les conséquences sur les fibres vont se 

traduire par une diminution de la taille des fibres et apparition de fines. En outre, la création 

de courbures et d' entortillements au cours des différents traitements vont affecter 

différemment les fibres selon la nature de la plante [1]. Ces transfonnations affectent le 

comportement du produit final qui est le papier. Un des enjeux au fil de la fabrication de la 

pâte et du papier est de limiter les effets néfastes des procédés sur la morphologie au profit 

des effets positifs. L'analyse morphologique des fibres apparaît ainsi d'une utilité majeure. 

La distribution moyenne des fibres a été mesurée par l' appareil FQA. Les graphes 

obtenus, Figures 1-8, représentent la longueur moyenne des fibres (Length Histogram), la 

distribution de courbures (Curl Histogram) et d' entortillements (coudes) (Kink Histogram) 

qui apparaissent le long des fibres . 
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Les valeurs moyennes des différentes grandeurs (teneur en fines, longueur moyenne 

des fibres (Mean length), indice de courbure moyen (Mean Curl), et indice d'entortillement 

moyen (Mean Kink» sont regroupées dans le tableau 1 ci-après. 
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Tableau 1 : Distribution de formes des fibres issues des différentes espèces. 

Caractéristiques de la fibre Agave Penn Typha Jonc Diss Halfa Kraft 

Teneur en fines Arithmétique 46.55 39.74 36.21 36.17 37.00 36.67 25.73 
(%) Longueur pondérée 10.11 11.81 12.56 14.17 1Ll1 13.56 2.49 

Longueur 
Arithmétique 0.517 0.436 0.366 0.352 0.433 1.15 1.21 

moyenne (mm) 
Longueur pondérée l.I53 0.793 0.617 0.584 0.747 1.69 2.17 

Poids pondéré 1.621 1.192 1.139 1.050 1.089 2.l0 2.64 

Moyenne de Arithmétique 0.056 0.092 0.099 0.090 0.065 0.077 0.155 
Courbures Longueur pondérée 0.059 0.102 0.100 0.097 0.074 0.091 0.166 

Indice 
1.08 1.61 1.68 1.47 l.I3 1.04 2.04 

d ' entortillement/mm 
Moyenne 

Angle total 
d'entortillements 

d' entortillement 
23.0 29.2 25.9 23.3 19.5 28.6 70.6 

Entortillements/mm 0.47 0.56 0.40 0.33 0.42 0.55 0.90 

A l' instar des fibres lignocellulosiques, l' examen des figures de 1 à 8 et les valeurs du 

tableau l , montrent que nos fibres présentent des pourcentages variables en fines (entre 25 et 

46) accompagnés par une forte population de faibles longueurs en plus de la présence de 

courbures et d 'entortillements le long des fibres. Les teneurs en fines ainsi que les longueurs 

moyennes pondérées (L W) des fibres des différentes plantes, sont proches des valeurs 

trouvées par d ' autres auteurs ayant travaillés sur des plantes annuelles et pérennes [2-4]. Ces 

valeurs sont influencées par la période de récolte, la nature de la plante et par l' histoire de 

traitement pour l'extraction des fibres et le blanchiment [5]. Au cours du traitement des fibres, 

elles vont adopter des configurations et des conformations différentes à cause de nouvelles 

fonctions et de nouveaux environnements générés. 

Cette analyse morphologique est utile puisqu'elle permet de déterminer les 

pourcentages des particules fines , celles-ci ayant des effets considérables sur les propriétés du 

papier à savoir: (i) le drainage [6], (ii) la densité des feuilles de papier, puisque 

l'augmentation de la teneur en particules fines et la grande surface de contact contribuerait à 

améliorer l'adhérence, conduisant à des feuilles plus denses; (iii) les propriétés optiques, vu 

que les fibres de courte taille et la grande quantité de particules fines fournissent une base 

pour un remplissage des vides existants, ce qui pourrait influencer l'opacité des feuilles [7] ; et 

(iv) les propriétés mécaniques du papier puisque les fines influencent la cohésion des feuilles 

de papier. En effet, leur adjonction à une formulation de pâte à papier peut générer un produit 

ayant les caractéristiques requises. Les travaux de Ferreira et al. (1999) [8], Seth (2003) [9] 

ainsi que Serviô et Nurminen (2004) [10] montrent l' effet des fines sur les propriétés 
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mécaniques et optiques du papier en optimisant ce pourcentage selon les caractéristiques du 

produit désiré. 

On peut dire donc qu 'à partir de l'analyse de la morphologie des fibres on peut prévoir et 

même contrôler les propriétés du produit final. 

Les déformations de fibres , indices de courbures et d'entortillements (curl et kink), 

jouent un rôle important dans les propriétés du papier. Elles peuvent réduire les forces de 

fibres individuelles, mais restent importantes pour promouvoir les propriétés d'absorption de 

lumière en masse de la feuille de papier. Elles améliorent la porosité du papier, la souplesse et 

l'absorption d'eau. Joutsimo (2004) [11] a affirmé que les déformations de la fibre ne 

réduisent pas sa résistance. Or, Nyholm et al. (2001) [12] ont suggéré que le degré de 

déformation influence la résistance et le gonflement de la fibre. Un grand nombre de 

dislocations peut réduire le module d'élasticité et la résistance de la fibre et par conséquent, 

une diminution de la résistance à la traction, de la résistance à la déchirure et du module 

d'élasticité du papier. En outre, Wathén (2006) [13] a déclaré que la courbure de la fibre 

affecte l'organisation des fibrilles dans la paroi cellulaire tandis que la résistance du papier est 

affligée par le nombre d'entortillements. D'autre part, les courbures semblent affecter surtout 

la résistance à la traction du papier et dans une certaine mesure l'allongement de la feuille de 

papier. Toutefois, elles contribuent à l'amélioration de la résistance à la traction dans la 

direction Z du papier [14] . 

A partir des analyses FQA, nous avons tracé des histogrammes regroupant les 

grandeurs de toutes les pâtes (teneurs en fines, longueurs pondérées, indices curl et kink). 

Ceci, nous a permis d 'avoir une vision globale comparative de toutes les fibres obtenues 

(Figure 9). 
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Figure 9 : Distribution morphologique des fibres des différentes plantes. 

Les valeurs de la teneur en fines de nos fibres sont presque identiques et similaires à 

celles de la pâte TMP (;::: 37%) à l'exception des fibres d 'Agave qui contiennent un 

pourcentage élevé en fines (46%), tandis que la pâte Kraft représente la teneur en fine la plus 

faible (25%). Comme il est montré par les figures 1-8 et le tableau l, la pâte Kraft et TMP 

représente une longueur moyenne en poids des fibres plus élevée, respectivement 2.17mm et 

l.78mm, comparé à nos fibres (valeurs entre 0.58mm et 1.69mm). On déduit que les fibres 

issues de nos plantes sont des fibres courtes par rapport aux fibres de la pâte Kraft et la pâte 

TMP. Ceci est confirmé par les graphes de distribution de la longueur (Lenght histogram) de 

la pâte Kraft et TMP qui présentent une population de fibres ayant des longueurs s' étalant 

jusqu'à 4.4mm pour Kraft et 3.6mm pour TMP. 

En outre, on voit bien que l' indice de courbure et d' entortillement des fibres ainsi que 

leurs angles d' entorti lIements (kink angle) (entre 19° et 29°) sont proches et les valeurs 

trouvées pour nos fibres se situent entre celles de TMP et celles de Kraft (0.034 (TMP) < 

indice de courbure (fibres) < 0.166 (Kraft); 0.44 (TMP) < indice d' entortillement (fibres) < 
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2.04 (Kraft) ; 9.70 (TMP) < angles d' entortillement (fibres) < 70.60 (Kraft». Ce qui montre 

que le procédé utilisé génère des fibres de déformations plus au moins comparables et 

maitrisables. D'autre part, on a remarqué une certaine relation de linéarité entre l' indice de 

courbure et l' indice d'entortillement (Figure 10) ; plus la fibre est déformée en courbure plus 

elle sera candidate à un éventuel coude. Cette relation ne dépend quasiment pas de la longueur 

des fibres. 
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Figure 10: Relation de linéarité entre l'indice curl et l'indice kink pour les différentes 
fibres. 

Il ressort de ces résultats que les procédés adoptés pour la préparation des fibres ont 

engendré des fibres de longueurs et de formes différentes qui dépendent de la plante d 'origine. 

Ceci va amplement affecter les propriétés du papier final. 

2- Rétention d'eau des fibres cellulosiques (VRE) 

La force humide est une propriété papetière importante pour des applications cibles 

comme les papiers filtres, les papiers tissu et les papiers à haute absorbance. L'absorption 

d'eau est en relation directe avec la capacité des fibres d'établir des liaisons chimiques entre 

elles, du moment que le principe est le même dans les deux cas : la disponibilité de 

groupements hydroxyles. La capacité des fibres à retenir l'eau est étroitement liée à leur 

composition chimique, aux traitements mécaniques appliqués et aux conditions de séchage. 

Par exemple, la présence de matériaux hydrophobes, tels que la lignine, réduisent la valeur 

VRE, tandis que les matériaux hydrophiles, tels que l'hémicellulose, l'augmentent. D'autre 

part, le processus de raffinage modifie la structure de la fibre en créant une fibrillation interne 

et externe, améliorant ainsi la capacité des fibres à retenir de l'eau [15] . Les délaminations, 
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causées par le procédé du raffinage, représentent des caractéristiques spécifiques qUI 

contribuent en grande partie à la rétention d 'eau par la formation de larges pores d ' une largeur 

d 'environ 20nm entre les lamelles [16]. Le procédé de séchage, quant à lui, provoque à 

l'opposé du raffinage, une hornification, un phénomène partiellement réversible qui diminue 

la VRE de fibres sèches [17] . L'hornification est donc un concept qui caractérise la perte de la 

capacité d'absorption de la paroi cellulaire. 
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Figure 11 : Rétention d'eau pour les différentes espèces. 

Comme on peut le voir d 'après la figure Il , la capacité à retenir de l'eau diffère d ' une 

plante à l'autre. Toutefois, le même comportement est observé pour les différentes fibres . La 

capacité à retenir l'eau diminue avec le nombre de cycle indépendamment du type de la 

plante. Ce résultat est appuyé par Jayme (1944), qui a remarqué la réduction de la rétention 

d 'eau après le séchage, et le fait que cette propriété ne pouvait pas être rétablie après la remise 

en pâte. L'hornification des fibres atteint un niveau stable après le deuxième cycle de séchage 

ce qui explique la chute de la capacité de rétention d 'eau [18] . 

Le mécanisme expliquant ce phénomène fut suggéré par plusieurs auteurs dans la 

littérature. La paroi cellulaire de la fibre possède plusieurs lamelles de fibrilles de cellulose, 

ainsi que des microfibrilles libérées par l'action du raffinage. Pendant le séchage, les 

molécules d'eau accrochées dans les lamelles sont enlevées par la chaleur, et les forces de 

tension de surface finissent par les rapprocher, jusqu'à ce que les liaisons hydrogènes 

s'établissent et les lamelles adhèrent les unes aux autres. Les microfibrilles se réorganisent et 

le résultat est une nouvelle structure cohérente. Si les parties adhérées sont suffisamment 
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similaires en termes de topographie de surface, les liaisons seront très solides et une structure 

cristalline peut se former, ce qui restreint la réabsorption d'eau lors de la remise en pâte. Le 

résultat est alors une paroi «blindée», avec peu de groupes hydroxyles disponibles [19,20]. 

D'autre part, il a été montré que les traitements chimiques ou mécaniques que 

subissent les fibres affectent différemment la capacité de rétention . Scallan et Tigerstrom 

(1992) [21] attribuent l'intensité de l'hornification à la présence de la lignine et des 

hémicelluloses et à la formation d'un gel dans les interstices des parois cellulaires. Les 

procédés de cuisson chimiques enlèvent la lignine et les hémicelluloses des parois cellulaires 

et ces espaces sont ainsi occupés par les molécules d'eau une fois les fibres sont en suspension 

[22]. Lors du séchage, l'eau est enlevée à son tour et le mécanisme d'hornification prend place. 

Dans les procédés mécaniques, tous les composants ligno-hémicellulosiques reste en place et 

empêche le contact et la liaison des groupements hydroxyles des lamelles adjacentes pendant 

le séchage. Les pâtes Kraft blanchies subissent donc plus intensément les effets de 

l'hornification [23]. Ceci confirme le résultat obtenu par les deux pâtes Kraft et TMP ; cette 

dernière représente une capacité de rétention de l'eau plus importante comparant à la pâte 

Kraft. 

En outre, d 'après la figure 11 , on remarque que toutes les fibres présentent une 

capacité d'absorption d 'eau supérieure à celle de la pâte Kraft, parce que ces fibres possèdent 

une teneur en fines plus élevée que la pâte Kraft. La présence de petits éléments, dont les 

fines, a un effet sur les valeurs de rétention d' eau. Ce type d'éléments possède une surface 

spécifique élevée, ce qui influe sur les propriétés d'égouttage et donc sur la capacité de 

rétention d'eau de la pâte. Les fines ont une capacité d'hydratation élevée : une étude a 

démontré que les fines peuvent atteindre une valeur de gonflement deux fois plus élevée que 

celle de la fibre d'origine. Elles peuvent être saturées facilement par les molécules d'eau, ce 

qui augmente les valeurs de VRE de la pâte [24]. 

D ' une manière générale, la rétention d 'eau des fibres dépend de plusieurs paramètres à 

savoir la morphologie et la structure de la plante, la composition chimique des fibres, la teneur 

en fines et les traitements et le processus de préparation de la pâte cellulosique. 

3- Cristallinité des fibres cellulosiques par diffraction des rarons X 

La diffraction des rayons X pennet d 'obtenir des renseignements sur la structure 

interne d ' un matériau ou d' un cristal: c'est-à-dire sur sa cristallinité. Les diffractions des 
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rayons X nous ont servi pour la détermination du degré de cristallinité (ou indice de 

cristallinité), estimé en mesurant l'intensité du pic de diffraction moyenne et la contribution de 

la phase amorphe, pour les différentes fibres . De nombreuses études utilisent la méthode 

Ségal pour estimer l' indice de cristallinité des fibres naturelles. Cet indice, Xc, est déterminé 

en utilisant les intensités des raies (002) ([C002), 28 = 22.7°), et (110) (lCam), 28 = 18°). Ir002) 

représente à la fois le matériau amorphe et cristallin alors que I (am) représente seulement la 

partie amorphe. Cette méthode suppose que la contribution de la partie amorphe soit la même 

à 18° qu ' à 22.7°. Les diffractogrames RX et le degré de cristallinité pour chaque fibre sont 

reportés dans le tableau 2 et les figures 12-13. 
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Figure 12 : Spectres RX des différentes fibres végétales. 
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Figure 13 : Spectres RX pour les pâtes commerciales (Kraft et TMP). 

Tableau 2 : Degré de cristallinité et la taille de cristallites des différentes fibres 125, 261. 

Fibres lam 1002 ]..c(%) 
f}OO2 Cos9 Do02 doo2 (A) 

(radians) (radians~ ~nm~ 
Agave 284.84 509.09 44.05 0.0698 0.9816 2.02 1.47 
Diss 607.l4 1589.29 61.8 0.0480 0.9808 2.95 1.50 

Typha 58.82 162.74 63.85 0.0524 0.9808 2.70 1.50 
Pennisetum 543.85 1543 .85 64.77 0.0524 0.9833 2.69 1.40 

Jonc 436.36 1600 72.73 0.0436 0.9808 3.24 1.50 
Halfa 441.17 1725.49 74.43 0.0436 0.9799 3.24 1.54 
TMP 93.15 227.39 59.04 0.0349 0.9799 4.06 1.54 
Kraft 89.47 291.22 69.27 0.0349 0.9799 4.06 1.54 

D'après les figures des diffractions RX on voit bien que les différentes fibres 

présentent des diffractogrammes à peu près similaires mais avec des intensités de pics 

différentes. Les fibres issues des différentes espèces présentent des degrés de cristallinité 

variant selon la nature de la plante et l'effet de blanchiment sur chaque type de fibre. En effet, 

il a été montré que la cristallinité de la cellulose est fonction de la source et de la structure 

morphologique de la plante, de la composition chimique des fibres et leur degré de 

dégradation suite au broyage, du raffinage ou de tout autre traitement chimique [27]. 

Par diffraction des rayons X nous avons pu obtenir une estimation de la cristallinité de 

la cellulose des différentes espèces. Les diffractogrammes des fibres (Figures 12 et 13) 

montrent une tendance assez similaire aux quatre pics caractéristiques de la cellulose native 

(cellulose 1) retrouvés par plusieurs chercheurs [25 , 26, 30-36]. Les pics à 15.5° et 16.5° 

correspondent aux plans équatoriaux principaux indexés (101) et (101) dans la maille 

monoclinique. Le pic à 22° correspond au plan équatorial principal indexé (002) dans la 

121 



Résultats et Discussions 

maille monoclinique tandis que le pic à 35° correspond au plan équatorial principal indexé 

(004) dans la maille monoclinique. Par ailleurs, le pic qui apparait vers 43° correspond à la 

présence de sels minéraux comme NaCI. Lorsque la teneur en cellulose cristalline est élevée, 

les deux pics à 15.5° et 16.5° sont plus prononcés, mais lorsque la fibre contient de grandes 

quantités de matériau amorphe (par exemple la lignine, les hémicelluloses, les pectines, la 

cellulose amorphe), ces deux pics sont confondus et apparaissent comme un seul pic large 

[33, 34, 37]. Les spectres ont révélé que le traitement (NaOH/H202) adopté pour le 

blanchiment des fibres a faiblement affecté la nature cristalline des fibres de cellulose de type 

1. 

D'autre part, les diffractogrammes permettent aussi de remonter à la taille des 

cristal lites (DhkÙ dans chaque plan et la distance réticulaire (dhkÙ en utilisant respectivement 

l' équation Scherrer et l' équation de Bragg (Equations 7 et 8 ; Partie B-Chapitre II). Il a été 

montré que plus la dimension de cristallites est faible, plus les pics de diffraction sont plus 

larges [38]. Par ailleurs, Liu et al. (2012) [35] ont signalé que l'obtention de pics étroits reflète 

une dimension de cristallites et un degré de cristallinité élevés. Ceci est confirmé par les 

résultats obtenus, tel qu ' on remarque que les fibres avec des degrés de cristallinité élevés (2:': 

60%), présentent des pics étroits. En revanche, les fibres de l' Agave avec une cristallinité plus 

faible (44%) montrent des pics plus larges et un diamètre de cristallites plus faible (Figures 12 

et 13 ; Tableau 2). La figure 14 représente l' indice de cristallinité {xc} des différentes fibres 

par ordre croissant et la taille des cristallites (D(002;) propre à chaque espèce. 
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Figure 14 : Indice de cristallinité des différentes fibres par ordre croissant et la taille des 
cristallites correspondante à chaque espèce. 

122 



Résultats et Discussions 

Dans une certaine mesure, la cristallinité de la cellulose reflète les propriétés 

physiques et chimiques de la fibre. D'une manière générale, la résistance à la traction, la 

rigidité, la densité relative et la stabilité dimensionnelle augmentent avec la cristallinité de la 

cellulose. Par conséquent, la détermination de la cristallinité de la cellulose permet de 

comprendre la décomposition de la fibre à partir de la structure [39] . 

II-Propriétés du papier issu des fibres végétales et des pâtes commerciales 

1- Propriétés physiques du papier 

Au cours de la préparation des feuilles de papier, les fibres sont soumises à divers 

traitements chimiques et mécaniques. Par conséquent, des modifications importantes de la 

configuration et la conformation des fibres, la composition chimique des fibres, la teneur en 

fines, la formation, la densité et la porosité de la feuille, vont avoir lieu . Tous ces facteurs 

vont influencer à leur tour la topographie et l' amplitude de la rugosité de la surface des 

formettes. La cohésion et la consolidation de la feuille sont donc le résultat de plusieurs 

paramètres. Les propriétés de texture des différentes feuilles de papier sont consignées dans le 

tableau 3 et la figure 15. 

Tableau 3 : Propriétés de texture du papier issu des différentes espèces. 

Fibres Agave Tl:J.~ha Pennisetum Jonc Halfa Diss Kraft TMP 
Epaisseur (/lm) 61.13 56.6 58.3 61.10 65.37 53 .94 45.1 65.33 
Grammage (glm2) 61.5 58.5 61.0 60.5 59 60 61.5 59 
Volume spécifique 

0.99 0.97 0.96 1.01 1.11 0.90 0.73 1.11 
(cm3/g) 
Siccité (%) 3.21 3.73 6.66 4.01 5.44 3.31 3.53 4.17 
Teneur en fines 

46.55 36.21 39.74 36.17 36.67 37.00 25.73 37.50 
(%) 
Porosité (ml/min) 7636 2145 12309 12899 47918 11622 11338 5764 
Rugosité (~m) 10.93 8.67 8.52 10.31 12.39 8.40 8.17 9.19 

Au vu des résultats obtenus, on voit bien que même si nos pâtes ont subis le même 

traitement nos papiers présentent des propriétés différentes, en fonction de la plante d' origine. 

Les feuilles de papier ont un grammage d ' environ 60glm2 et une siccité acceptable sachant 

que la nonne se situe entre 4 et 7%. Comme prévu, les feuilles de papier fabriquées ont une 

surface rugueuse et une structure poreuse quelques soient les fibres d' origines. Les 

échantillons sont également hétérogènes, comme le montrent les valeurs élevées de rugosité et 
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de porosité. Les différences entre les feuilles peuvent s'expliquer principalement par la 

distribution des tailles des fibres du point de vue: longueur et épaisseur. 
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Figure 15 : Propriétés de texture pour les différentes fibres. 
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D'autre part, l'examen des images prises par microscopie électronique à balayage 

(MEB) (Figures 16. et 17), montrent des fibres peu endommagées avec un état 

d' enchevêtrement et de l'espace vide qui confirment la porosité et la rugosité élevées de nos 

échantillons. En outre, on voit bien que le papier obtenu à partir des fibres de l'Ralfa présente 

beaucoup d'espace vide confirmant sa porosité très élevée comparé aux autres types de 

papier. Par ailleurs, on remarque une différence de forme de fibres telle qu 'on observe: des 

fibres rectilignes, d 'autres aplaties, la présence de courbures et d'entortillements en fonction 

de la plante d' origine. Ceci, conduit à une hétérogénéité de propriétés du papier résultant. 
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Figure 16: Images MEB (x500) du papier issu des différentes fibres marocaines. 
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Figure 17: Images MER (x500) du papier Kraft et TMP. 

Nous devons mentionner que, d'une part, le processus de préparation de papier va 

grandement déterminer les propriétés optiques finales du papier, et d'autre part, ces propriétés 

peuvent être facilement améliorées par divers traitements de blanchiment. D 'après les 

résultats consignés dans le tableau 4, on voit bien que nos papiers possèdent des propriétés 

optiques comparables à celles du papier Kraft. Les feuilles fabriquées présentent une 

blancheur importante ce qui confirme la faible teneur en lignine et donc l'efficacité du procédé 

adopté pour le blanchiment. En revanche, le papier issu de la pâte TMP montre une blancheur 

plus faible comparé à nos papiers et au papier Kraft, certainement liée à la grande teneur en 

lignine dans la pâte TMP. En outre, on note que l'opacité de nos papiers est élevée, ceci peut 

être lié à la grande compacité des feuilles suite à l'élimination de la lignine et la grande 

quantité de particules fines. En effet, une augmentation de la teneur en particules fines et la 

grande surface de contact des fibres contribuerait à améliorer l'adhérence des fibres, 

conduisant à des feuilles plus denses. D'ailleurs, la grande quantité de particules fines fournit 

également une base pour un remplissage des vides existants, ce qui pourrait aussi contribuer à 

l'opacité de la feuille [7,40] . 

Tableau 4 : Propriétés optiques des différents types de papier. 

Fibres Agave TYl!ha Penn Jonc Halfa Diss Kraft TMP 
Teneur en fines (%) 46.55 36.21 39.74 36.17 36.67 37.00 25.73 37.50 
Blancheur ISO (%) 78.20 76.04 79.20 76.99 70.48 81.45 82.99 67.18 
Opacité ISO (%) 71.55 80.94 79.25 84.28 78.06 79.66 79.04 92.04 
Coefficient de diffusion 1.42 2.23 2.14 2.77 1.79 2.26 2.22 3.28 
Coefficient d'absorption 0.04 0.04 0.03 0.04 0.05 0.03 0.03 0.11 
Coordonnés L* 91.56 92.88 93.36 93.78 91.33 93.91 94.03 90.26 

a* -0.46 -1.59 -1.11 -1.64 -1.35 -1.2 -0.68 -1.26 
b* 1.31 5.72 3.87 6.44 7.32 3.0 1.93 8.75 
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Des histogrammes représentant les propriétés de blancheur et d 'opacité pour les 

différents types de papier sont reportés dans la figure 18. 
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Figure 18: Distribution par ordre croissant de la blancheur et de l'opacité des différents 

papiers. 

2- Propriétés mécaniques du papier 

Suite à l' hétérogénéité de nos papiers vue la longueur et la morphologie des fibres, le 

pourcentage en fines, la porosité des feuilles, et les différents traitements adoptés pour la 

préparation de la pâte, la réponse aux tests mécaniques sera une résultante de plusieurs 

paramètres et donc fonction de chaque plante. Les résultats des tests de traction et de 

déchirure sont reportés dans le tableau 5. 

Tableau 5: Propriétés mécaniques du papier issu des différentes espèces. 

Longueur Elongation à 
Absorption 

Résistance à 
d'énergie de Module de 

Fibres pondérée la rupture 
traction Young (MPa) 

la déchirure 
(mm) (%) 

(g/cm) 
(gf) 

Agave 1.153 2.54±0.82 12.48±4.02 715.45±66.66 29.87±5.14 
Typha 0.617 1.30±0.10 l4.31±1.88 1532.78±80.41 31.73±6.21 

Pennisetum 0.793 0.71±0.15 3.36±1.07 1089.13±60.89 12.27±0.92 
Jonc 0.584 0.72±0.07 2.48±0.35 754.92±23.63 13.33±0.92 
Halfa 1.69 0.92±0.11 1.87±0.30 339.06±26.18 24.0±I.13 
Diss 0.747 0.69±0.11 3.67±0.76 1283.69±83.36 14.4±2.77 
Kraft 2.17 1.47±0.23 l3 .05±3.24 1312.13±60.80 58.l3±7.56 
TMP 1.775 1.47±0.21 14.65±3.29 1194.45±43.15 27.73±0.92 

Les grandeurs diffèrent d ' une plante à l'autre. Comme le mode d' extraction et de 

blanchiment sont les mêmes, nous pouvons attribuer ces écarts principalement à : la longueur 
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des fibres et leur conformabilité, le taux de fines , la présence des entortillements et de 

courbures, l'état de surface, la formabilité et le mode de formation. La réponse résulte donc, 

de la conjugaison de ces différents paramètres. La présence, par exemple, d ' un taux de fines 

élevé va remplir les espaces vides entre les fibres et va donc : (i) jouer le rôle de plastifiants 

en diminuant le module de Young et (ii) diminuer la porosité ainsi que la rugosité en 

comblant les espaces vides [9, 10,41 -44]. 

Le comportement de nos formettes vis-à-vis des essais de traction et du test de 

déchirure est illustré dans la figure 19. 
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Figure 19: Distribution des grandeurs mécaniques des différents papiers. 

On peut voir d ' après les résultats trouvés que nos papiers présentent des propriétés 

mécaniques prometteuses pour la fabrication du papier. Le papier issu des fibres du 

Pennisetum et du Diss présentent des modules de Young comparables au papier Kraft et 

TMP, tandis que la résistance du papier des fibres du Typha dépasse celle du papier issu des 

deux pâtes commerciales. Par ailleurs, le papier de fibres d 'Agave montre une élongation à la 
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rupture supérieure à celle des autres types de papier y compris ceux préparés à partir des pâtes 

commerciales. Le papier de fibres de l' Halfa possède un module de Young faible suite à la 

porosité très élevée du réseau fibreux et donc les faibles interactions fibre-fibre, tandis que le 

papier issu des fibres Typha présente le module le plus élevé étant moins poreux. En effet, la 

résistance du papier est tributaire des liaisons inter-fibres, celles-ci influencées par la 

flexibilité des fibres et la quantité de fines [45]. D 'autre part, les chercheurs sont en accord 

que les déformations de fibres jouent un rôle important dans les propriétés du papier. Nyholm 

et al. (2001) [12] ont suggéré que le degré de déformation influence la résistance et le 

gonflement de la fibre. D'autre part, les courbures semblent affecter surtout la résistance à la 

traction du papier et dans uneœrtaine mesure l'allongement de la feuille de papier [14]. 

Il est bien établi que la résistance à la déchirure est fonction de la longueur de la fibre, 

la densité de la feuille, mais également la rigidité et la formation de la feuille . D' autre part, il 

a été montré que pour un papier orienté de façon aléatoire, la résistance à l'éclatement et à la 

traction sont fonction de la longueur pondérée et la grosseur de la fibre [46]. Ceci est confirmé 

par les résultats obtenus puisqu 'on remarque que le papier Kraft possède la résistance à la 

déchirure la plus élevée suite à la longueur élevée des fibres (2.17mm) suivi des papiers issus 

de Typha, d ' Agave et de l'Halfa qui sont à peu près comparables au papier TMP. En outre, les 

fonnettes issues de la pâte d 'Agave et de l'Halfa ont résisté plus que les formettes des pâtes 

du Diss, du Pennisetum et du Jonc même si ces dernières ont plus d 'entortillements et de 

courbures. Cela montre que, les entortillements et les courbures ainsi que le pourcentage en 

fines ont moins d ' effet sur la résistance à la déchirure que la longueur des fibres. Cette 

absence d'effet est bien illustrée entre les papiers du Diss et du Pennisetum; ces deux fibres 

ont la même distribution en longueur et une différence en déformation et malgré cela, elles 

ont le même profil de résistance à la déchirure. 

Nous avons pu à partir de plantes pérennes fabriquer du papier avec des propriétés 

physico-chimiques et mécaniques encourageantes. Il est tout à fait logique de trouver une telle 

diversité de réponses, étant donné que le papier est un matériau complexe dont les propriétés 

finales dépendent de plusieurs paramètres qui sont fonction de la nature de la plante et les 

différents traitements et processus adoptés depuis la récolte de la plante jusqu ' à l'obtention du 

produit final , le papier. Dans ce sens, plusieurs études ont été consacrées pour l' évaluation de 

la dépendance entre les caractéristiques du réseau fibreux et les propriétés qui en résultent. 
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3- Propriétés de surface du papier 

L'angle de contact est l' un des outils les plus utilisés pour évaluer l'énergie de surface 

des feuilles de papier. Cependant les résultats obtenus doivent être traités avec précaution, car 

les mesures sont significativement influencées par les caractéristiques des liquides et des 

surfaces examinées. Les feuilles de papier sont loin d'être homogènes, la rugosité et la 

porosité de surface sont deux paramètres à considérer lors de l'analyse et l'interprétation des 

données sur l'énergie de surface évaluée à partir des mesures de l'angle de contact. En effet les 

feuilles de papier sont très difficiles à étudier étant donné que leur porosité et leur rugosité 

sont élevées, même après calandrage (Tableau 6). 

Tableau 6 : Porosité et rugosité des formettes après calandrage. 

Fibres 
Porosité (ml/min) 
Rugosité (flm) 

Agave Diss 
3339 4621 
6.29 4.10 

Halfa 
17535 
6.92 

Jonc 
6346 
4.94 

Pennisetum 
6047 
4.38 

Typha 
508 
3.85 

Kraft TMP 
2786 1353 
3.19 3.94 

En outre, la défibrillation a comme conséquence une augmentation de la surface de 

contact des fibres. Avec l'apparition de groupements hydroxyles, donneurs de liaisons 

hydrogènes, les surfaces des feuilles de papier formulées vont être très énergiques vis-à-vis 

des sondes hydroxylées. Ainsi, les mesures d'angles de mouillage seront très difficiles sur ce 

type de surface. En effet, la vitesse d'absorption, va être très grande nécessitant un système de 

mesure ultra rapide. La vitesse d'absorption d'un liquide par les feuilles de papier va nous 

informer sur les interactions fibres-fibres et l'affinité solvant-fibre. 

L'évolution de l'angle de contact, de chaque sonde, en fonction du temps pour chaque 

formette est représentée sur la figure 20 : 
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Figure 20: Evolution de l'angle de contact en/onction du temps pour les différentes 
sondes. 

L'angle de contact, dans l'ensemble, décroit en fonction du temps pour tous les 

échantillons. Ce comportement peut être expliqué si on tient compte des changements que 

notre papier va subir dès le contact avec le solvant utilisé: 

~ Une première étape : une absorption d ' une partie du liquide qui entraîne une 

diminution de l'angle de contact; 

~ Puis étalement de la goutte par suite d' une solvatation des fibres en dessous de la 

partie solvatée. 

L'évolution de l'angle e en fonction du temps, pour chaque sonde, et ceci pour toutes 

les formettes, est composée de deux segments décroissants. Le premier (0-3s) avec une pente 

rapide alors que pour le deuxième (au-delà de 3s), elle est beaucoup plus douce. On est loin de 

l'état d'équilibre pour choisir l' angle nous permettant de déterminer l'énergie de surface du 
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matériau. Alors quel est l' angle qu ' il faut prendre en considération pour déterminer l' énergie 

de surface ? Souvent le problème rencontré est l' estimation de l' angle de contact entre le 

matériau et la sonde. Faut-il prendre l' angle à l' extrapolation, du premier segment, quand il 

tend vers zéro, c 'est-à-dire au moment où la goutte touche la surface du support papier? Ou 

considérer le point d ' intersection entre les deux segments de droites ? La figure 21 , illustre 

une explication du phénomène qui se produit depuis le dépôt de la microgoutte jusqu 'à sa 

disparition. 
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Figure 21 : Evolution de l'angle de contact d'une sonde sur le support papier. 

La première extrapolation va nous donner la valeur de l' angle fonné entre la goutte et 

la surface du solide au temps t égale à zéro. La sonde n 'est en réalité en contact qu ' avec de 

l'air et des molécules d 'eau, adsorbées et absorbées, sur les fibres très hydrophiles. A ce stade, 

la forme de la goutte au niveau de la surface, c ' est-à-dire, la valeur de l' angle, va dépendre 

également de l' affinité de la sonde vis-à-vis des molécules d 'eau et de la viscosité de la sonde. 

Autrement dit, il n'y a pas de contact entre la sonde et les fibres lignocellulosiques. Aussi , 

nous estimons qu ' il ne faut pas considérer cet angle, qui ne correspond pas à un mouillage des 

fibres par les sondes. 

La diffusion des molécules d'eau vers celles de la sonde et ces dernières vers les 

molécules d ' eau est rapide. Cet échange va se poursuivre jusqu ' au contact intime entre les 

molécules de la sonde avec les groupements hydroxyles qui tapissent les fibres . C ' est à ce 

stage, nous estimons, qu ' il faut choisir l' angle de contact sonde/fibre. Par la suite, les 

molécules de la sonde vont continuer à tapisser en s' adsorbant sur les surfaces des fibres et à 

migrer à l' intérieur du réseau fibreux en solvatant les fibres. En somme, l'angle qu ' on doit 

132 



Résultats et Discussions 

considérer est celui qui correspond juste au contact intime sonde/surface des fibres sans qu'il 

y ait pénétration du liquide dans les pores. La vitesse de mouillabilité d ' une surface par un 

liquide est une bonne indication sur les interactions entre la surface et le liquide (eau, 

revêtement, colle) [47-52] . 

Les valeurs des cosinus relevées des angles de contact, au point d' intersection des 

deux droites, des différentes sondes sont regroupées dans le tableau 7. 

Tableau 7 : Cosinus des angles B (0) des sondes avec les formettes. 

Sonde Agave Diss Halfa Jonc Pennisetum Typha TMP Kraft TMP 
Gly 0.73 0.62 0.72 0.76 0.35 0.86 0.64 0.64 0.64 
EG 0.84 0.84 0.98 0.95 0.92 0.97 0.99 0.81 0.99 
PG 0.95 0.95 0.98 0.95 0.94 0.98 0.97 0.95 0.97 

u-BN 0.98 0.98 0.99 0.97 0.96 0.98 0.98 0.97 0.98 

Nous avons utilisé l'a-bromonaphtalène et l'équation 20 pour calculer la partie 

dispersive des différentes formettes. Le tableau 8 regroupe les valeurs calculées des 

composantes dispersives des différents papiers. On a obtenu une valeur moyenne de 43mN/m. 

C'est la valeur trouvée par différents chercheurs [53]. 

d YaBN(1+cosO)2 
Ys = 4 Equation 20 

Tableau 8 : Composantes dispersives des différents papiers. 

Plante Agave Diss Halfa Jonc Typha Pennisetum TMP Kraft 

ysd (mN/m) 43.52 43.52 43.52 43.08 43.96 42.64 43.52 42.64 

Pour déterminer la partie polaire, les forces de liaisons hydrogènes, nous avons utilisé 

trois polyols capables de mouiller les fibres. La partie polaire est déterminée par l'équation de 

vOCG (Equation 16) [54, 55]. 

YL(l + cose) = 2Jy~WYtW + 2.JytY"i + 2.JysYi Equation 16 
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Tableau 9 : Calcul avec système à deux équations en utilisant le glycérol et l'éthylène 

glycol comme sonde et l'énergie yAB. 

Fibres r(mN/m) 'f(mN/m) yAB(mN/m) yt(mN/m) 
Agave 338 0.5 26 69 
Diss 107.74 0.85 19.1 0 62.10 

Halfa 93.51 2.37 29.78 72.78 
Jonc 198.81 0.30 15.51 58.51 

Typha 416.98 0.45 27.36 70.36 
Pennisetum 176.09 35.76 158.71 20l.71 

TMP 10.05 8.41 18.39 6l.39 
Kraft 192.1 0.01 2.49 45.49 

Les valeurs des énergies calculées sont très correctes (comparables avec celles de la 

littérature) sauf celles de Kraft et du Pennissetum [7, 53, 56-58]. 

L'énergie de surface de nos papiers va nous être utile par la suite pour l'étude de la 

mouillabilité de nos mats de renfort par la résine époxy lors de la confection des composites. 

4- Propriétés diélectriques du papier 

Les propriétés diélectriques de la plupart des matériaux dépendent de la fréquence du 

champ électrique appliqué, de la température, de la teneur en humidité, de la densité, de la 

composition et de la structure du matériau [59]. 

Quelques considérations pourraient être utiles dans ce contexte : la spectroscopie 

diélectrique est une méthode dynamique qui distingue différentes unités moléculaires d'un 

système par rapport à leur dynamique d'orientation. La condition préalable pour ce diagnostic 

est que le système contient des unités moléculaires mobiles ayant un moment dipolaire 

permanent (sites dipolaires) ou qu 'i l existe des charges mobiles libres qui créent des charges 

aux interfaces. Néanmoins, la réponse diélectrique totale d'un matériau résulte d'une somme 

vectorielle de tous les moments dipolaires existant dans le système. Il faut également 

s'attendre à ce que les propriétés diélectriques et dynamiques soient particulièrement sensibles 

aux interactions des différents constituants du matériau et leur structure spatiale interne. En 

particulier, les effets structurels semblent dominer largement la réponse diélectrique dans la 

gamme basse fréquence et basse température. D'autre part, la structure fibreuse complexe de 

la cellulose représente un système hiérarchique de différents niveaux d'échelle et une 

sensibilité marquée à l'humidité résiduelle dans l'échantillon. Les deux effets compliquent 
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grandement l'interprétation des spectres diélectriques expérimentaux. En outre, l'état d'un 

échantillon de cellulose est influencé par son procédé de préparation, à partir de l' isolement 

jusqu'à la fixation finale de l'échantillon entre les plaques du condensateur. Il n'est pas 

surprenant que la réponse diélectrique des matériaux cellulosiques ait donné lieu à des 

controverses dans le passé [60]. 

4-1- Propriétés diélectriques du papier non chargé 

La variation de la constante diélectrique avec la fréquence pourrait être employée pour 

élucider quel type de contribution est présent. La contribution de polarisation d 'orientation est 

principalement perceptible dans la région des basses fréquences jusqu'à 1010 Hertz (Figure 

22). Pour les polarisations électronique et ionique, elles se produisent toujours au-dessus de 

1013 Hertz. Depuis, on observe des valeurs plus élevées de la constante diélectrique dans les 

régions basses fréquences dans lesquelles la contribution de polarisation de charges spatiales 

est prédom inante [61]. 
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Figure 22 : Evolution de la constante diélectrique et du facteur de perte en fonction de la 
fréquence pour les différents papiers issus des différentes fibres. 

La diminution de la constante diélectrique avec la fréquence observée dans la figure 

22 est due essentiellement à la faible contribution de la polarisation d'orientation aux hautes 

fréquences. À basses fréquences , l'orientation complète de la molécule est possible tandis qu'à 

de moyennes fréquences il y a seulement peu de temps pour l'orientation. Toutefois, à hautes 

fréquences, l'orientation des molécules devient impossible [62] . 

Le facteur de perte (s'') est une expression du facteur de puissance moyenne sur une 

période donnée, et est employé dans l'industrie énergétique pour exprimer les pertes par 

transmission et distribution [63] . Les deux facteurs principaux qui contribuent au facteur de 
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dissipation (tgJ) sont la polarisation de dipôle et la conductance ionique [64]. On constate 

d 'après la figure 22 que les valeurs du facteur de dissipation sont élevées dans la région de 

basse fréquence et ceci pour toutes les fibres. La diminution du facteur de dissipation avec la 

fréquence indique que celui-ci est également dépendant de la polarisation des groupements 

situés au niveau des surfaces des fibres et des charges qui est minimale à de très hautes 

fréquences [65] . 

La cristallinité est aussi un paramètre à ne pas négliger dans l' interprétation des 

résultats diélectriques. Tel qu ' il a été montré qu'une diminution de l'indice de cristallinité est 

accompagnée d'une augmentation de la constante diélectrique, ce qui confirme les résultats 

obtenus par certains chercheurs [66]. Ils ont attribué ce comportement à une liberté relative de 

l'orientation des groupements hydroxyles en C6 de la chaîne cellulosique sous l'action du 

champ électrique des zones amorphes. Les zones cristallines étant caractérisées par des 

interactions fortes où les groupements hydroxyles, fortement liés, seront moins prêts à 

s'orienter. Dans les régions désordonnées, les polarisations moléculaires ou dipolaires seront 

aussi influencées par la proximité et la configuration des molécules adjacentes. La diminution 

de la cristallinité favorisera le désordre, les molécules sont moins liées, et donc une 

orientation plus importante [67]. 

Tableau 10 : Constante diélectrique, facteur de pertes et taux de cristallinité. 

Fibres e' (f=100Hz) e" (f=100Hz) Taux de cristallinité (%) 
Agave 2.77 0.99 44.05 
Halfa 8.41 4.11 74.43 
Jonc 3.73 1.35 72.73 

Pennisetum 13.15 9.83 64.77 
Typha 9.85 7.04 63.85 
Diss 3.11 l.28 61.8 
Kraft 11.53 13.14 69.27 
TMP 15.84 22.61 59.04 

On constate, d' après le tableau 10, que la cristallinité de nos échantillons n'affecte pas 

vraiment la constante diélectrique du papier, il n'y a pas une relation claire entre les deux 

grandeurs. L' Agave par exemple a le plus faible taux de cristallinité et a la plus faible 

constante diélectrique. C'est le contraire de ce qui a été trouvé par Dawy et Nada (2003) [66]. 

Ceci est prévisible, le papier est un matériau qui ne se prête pas aux mesures diélectriques. 

Les résultats dépendent de plusieurs paramètres comme nous l' avons signalé. 
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4-2- Propriétés diélectriques du papier chargé 

Du papier chargé par des nanoparticules céramiques ferroélectriques (BaTi03 et 

SrTi03) a été réalisé à partir des fibres de chaque plante et deux pâtes commerciales (Kraft et 

TMP). L' ajout du polyacrylamide cationique (Percol 292), agent de rétention, s' est avéré 

nécessaire pour la rétention des particules céramiques dans le matelas fibreux et 

l' amélioration de la dispersion des particules du titanate de strontium. Les grandeurs mesurées 

montrent qu ' il y a une forte interdépendance entre: les comportements mécaniques, les 

propriétés diélectriques, l' état de surface, la porosité, le pourcentage des fines , la forme, la 

conformabilité et la formation des feuilles. 

En plus de leur effet sur les propriétés diélectriques, les particules ferroélectriques 

affectent également les propriétés mécaniques du papier. Comme le montre la figure 23 (cas 

de la fibre du Penissetum), l'incorporation des deux céramiques (BaTi03 et SrTi03) entraine 

une chute des propriétés mécaniques de toutes les formettes. La diminution du module de 

Young a la même allure pour les deux céramiques. Cependant, on peut remarquer que la chute 

avec les charges titanates de strontium est beaucoup plus rapide. Ceci indique que les 

particules introduites diminuent les interactions fibre-fibre responsables de la solidité du 

réseau . L' examen des photos prises par MEB (Figure 24), montre que les particules 

céramiques sont plus dispersées dans le cas du SrTi03 alors que dans le cas du BaTi03 

beaucoup de particules restent sous formes d' agglomérats sur la surface des fibres. La 

diminution donc des interactions fibre-fibre va être plus importante dans le cas du titanate de 

strontium au dépend des interactions fibre/charge. L ' augmentation de la porosité, avec 

l' incorporation des charges, est aussi une confirmation de ce que nous venons d ' avancer. Les 

titanates de strontium entrainent une diminution des propriétés mécaniques et une 

augmentation de la porosité beaucoup plus importante. 
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Figure 23: Evolution du module de Young desformettes issues de laflhre du Pennissetum 
lors de l'incorporation de différents pourcentages de particulesferroélectriques (BaTi03 et 

Srri03). 

(a) (b) 

Figure 24: Images MEB (x50) du papier Pennissetum chargé par (a) 37.9% Srri03 et (h) 
32.1% Ba Ti03. 

Comme on l'a cité auparavant, les valeurs de la constante diélectrique (c') dépendent 

principalement des contributions des polarisations d'interface, d ' orientation atomiques et 

électroniques dans le matériau . En raison des différences de conductivité ou de polarisations 

des fibres et des charges, la polarisation interfaciale se produit. Cette orientation des 

polarisations interfaciales dépend aussi de la concentration de charges dans le réseau fibreux . 

Nous avons obtenu des réponses différentes avec les deux céramiques. Dans le cas du papier 

chargé par SrTi03, l'augmentation significative de c ' suite à l' augmentation de la quantité de 

charge (Figures 25 et 27) a été attribuée à l'augmentation de l'orientation et des polarisations 

interfaciales résultant de la présence de groupes polaires des particules ferroélectriques 

SrTi03. 
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Il est également constaté que, pour un pourcentage de charge donné, €' et €" 

présentent des valeurs élevées à des fréquences plus faibles (Figures 25 et 27) en raison de la 

diminution de la polarisation d'orientation avec la fréquence. L'orientation complète des 

molécules n' est possible qu'à des fréquences plus basses et la polarisation d'orientation exige 

plus de temps pour atteindre la valeur de champ d'équilibre statique par rapport aux 

polarisations électroniques et atomiques. Par conséquent, plus la fréquence augmente, plus €' 

et €" diminuent, en raison du décalage dans l'orientation de la polarisation [68]. 

Un aspect remarquable des données est que la distance maximale de perte diélectrique 

diminue, dans la plupart des cas, avec l'augmentation du pourcentage de charge (Figures 25 et 

27). Cette observation indique qu 'à mesure que le taux de charge augmente, la contribution 

des dipôles orientables et les entités polaires est d' autant plus faible suite à l' effet « entrave » 

des nanoparticules. Même résultat a été trouvé dans des études menées par Huang et al. 

(2009) en utilisant BaTi03 comme charge [69] . 
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Figure 25 : Comparaison de l'évolution de la constante diélectrique et le facteur de perte en 
fonction de la fréquence pour quelques papiers non chargés et d'autres chargés par 

Sr Ti03. 

L'amélioration significative de la constante diélectrique du papier chargé avec SrTi03 

(Figure 28a) est attribuée à la permittivité élevée de SrTi03 (300) et à la bonne dispersibilité 

des particules (Figure 24a). Nous pouvons relever des valeurs de €' dépassant parfois 21 pour 

certaines fibres (Agave, Halfa, Pennisetum, Typha et TMP) alors qu ' un papier isolant typique 

ne dépasse pas généralement 4 [70-72]. La bonne dispersion des particules SrTi03 dans le 

réseau fibreux et l'excellente adhérence interfaciale entre les fibres et les nanoparticules 

SrTi03 sont les facteurs influant sur les propriétés diélectriques du matériau [69]. 
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L' examen des images MEB des composites, réalisées avec cette céramique, montre 

une bonne dispersion des particules dans le réseau fibreux (Figure 24a). Une distribution fine 

et isotrope des particules céramiques va se traduire par une sorte de percolation et par la suite 

une augmentation de la constante diélectrique. Ceci est d 'ailleurs confirmé par les réponses 

que nous avons obtenues avec nos échantillons. L ' amélioration de €' pourra être attribuée à la 

création de macro-dipôles: particules céramiques/fibres/H20 (Figure 29). En effet, la 

présence des groupes hydroxyles sur les différentes surfaces des deux constituants 

(fibre/charge), en plus de l' eau adsorbée sur elles, vont créer des chaînes de dipôles liées par 

des liaisons hydrogènes. L' augmentation du nombre de contact fibre/particule va entraîner 

certainement une augmentation du nombre de dipôles dans le matériau. 

En plus de la bonne dispersion des particules SrTi03 dans le réseau fibreux et 

l'excellente adhérence interfaciale entre les fibres et les nanoparticles SrTi03, il a été montré 

que la dispersion de nanoparticules et l'adhérence interfaciale sont des facteurs clés qui 

déterminent la rigidité diélectrique du matériau [69]. D'autre part, l'excellente adhérence 

interfaciale peut aussi diminuer la possibilité de produire des vides et des pores, ce qui peut 

augmenter la chance d' initier une rupture diélectrique. Les résultats expérimentaux et de 

simulation ont confirmé que la résistance à la rupture diélectrique est liée au vide introduit 

dans le processus de préparation de l'échantillon [69, 73]. 

Les différentes formettes accusent une augmentation significative en fonction du taux 

de charge excepté les fibres des deux plantes : Kraft et Jonc (Figure 26). L ' examen des 

images MEB de ces deux formettes, montre la présence d' agglomérats et des zones ne 

présentant que très peu de particules (Figure 26). 

(a) (b) 

Figure 26: Mauvaise dispersion des particules SrTi03 dans le cas du (a) Jonc (38.4%) et 
(h) Kraft (33.2%) ; grossissement x50. 
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L'effet de la céramique BaTi03, est beaucoup moins important que SrTi03 (Figure 

28b). L'examen des images MEB des échantillons chargés avec cette céramique montre des 

agglomérats de particules adsorbées sur les surfaces des fibres (Figure 24b). La mauvaise 

dispersion des particules atténue la probabilité de formation des chaînes dipôles dans le 

diélectrique entre les deux plaques (Figure 29). En outre, les particules ferroélectriques 

BaTi03 possèdent une constante diélectrique (150) bien inférieure à celle de SrTi03 (300) ce 

qui explique l'amélioration de la constante diélectrique du papier dans le cas de SrTi03. 
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Figure 27: Comparaison de l'évolution de la constante diélectrique et lefacteur de perte en 
fonction de lafréquence pour quelques papiers non chargés et d'autres chargés par 

Ba Ti03. 

Nous avons essayé de trouver une explication quant à la variation de la réponse de nos 

formettes à la sollicitation électrique. Plusieurs facteurs, entre autres, doivent être pris en 

considération: (i) les fibres avec des entortillements et des courbures vont générer des 

surfaces très accidentées, (ii) la porosité n' est pas la même pour toutes les formettes et (iii) la 

dispersion des particules n'est pas la même pour les deux céramiques. Par conséquent, la 

formation de chaînes de dipôles et leurs contacts intimes avec les armatures du condensateur 

seront aléatoires [60] . 

141 



30 

28 

26 

24 

22 

20 

_ 18 

"',6 

14 

12 

10 

Résultats et Discussions 

-- Pess Blanc 
- - Pess 9.7Sr 
- - Pess 21.4Sr 
- - Pess 31 .1Sr 
- - Pess 37.9Sr 

4
Logf 

5 

(a) 

-

18 

16 

14 

12 

10 

'" 8 

- - Pess Blanc 
-- Pess 11 .5Ba 
-- Pess 18.6Ba 
- - Pess 27Ba 

Pess 32.1Ba 

4 Logf 5 

(b) 

Figure 28 : Variation de la permittivité du papier du Pennisetum avec la teneur en 
particules céramiques, SrTi03 et Ba Ti03, enfonction de lafréquence. 
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Figure 29 : Agglomérats de particules BaTi03 empêchant la formation de dipôles. 
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Nous avons porté dans le tableau 11 les porosités de toutes les formettes. On peut 

constater que l' introduction des particules céramiques (SrTi03 et BaTi03) se traduit par une 

augmentation de la porosité. Les particules en se plaçant sur les surfaces des fibres vont 

diminuer par endroit le contact fibre-fibre. Les agglomérats de particules moins dispersées, 

cas du BaTi03, vont créer par endroit des espaces vides volumineux empêchant par la suite 

les contacts fibre-fibre et fibre-particule . Une bonne dispersion des nanoparticules dans le 

réseau va favoriser plus d' interaction fibre-particule. Ceci est confirmé par les réponses 

diélectriques des différentes formettes. Le papier avec des titanates de strontium donne un 

matériau ayant des constantes diélectriques élevées. Ceci est dû à la formation de chaînes de 

dipôles entre les deux armatures du condensateur. 

Tableau 11 : Taux de céramique/porosité du papier. 

% SrTi03 / Porositéxl0-3 %BaTi03 / Porositéxl0-3 

15.3/6.2 20.4/11.4 27.7/11.6 35.7/11.6 12.6/8.1 18.7/9.2 29.5/10.0 35.4/11.6 
11.3/26.9 19.8/33.6 24.7/25.7 37.3/26.7 9.2/36.4 18.2/29.1 24.1126.3 31.2/22.7 
9.7/12.9 21.4/13.15 31.1/13.3 37.9/13.4 11.5/13.8 18.6/13.6 27.0/14.2 32.1/13.5 
7.9/14.3 21.5/13.13 28.6/13.5 38.4/15.1 10.2/12.8 20.1/13.6 27.3/14.3 37.6/14.0 
9.8/1. 4 2l.7/2.1 24.5/3.9 41.0/4.5 11 .8/1.1 22.2/1.7 22.7/1.9 38.112.5 

11.87/13.2 19.66/14.0 29.69/13.4 33.23/13.7 12.01 /13.0 20.0/13.3 27.65/13.1 32.15/13.1 
7.7/13.5 17.9/13.3 27.5//13.5 33 .2/14.2 8.5/13.9 15.5/13.1 22.8/14.0 30.5/13.2 
Il.8/10.2 19.9/10.2 27.1 /11.7 31.4/11.5 7.5/7.5 19.4/8.1 27.118.4 

En ce qui concerne le facteur de perte, l' effet de l' introduction des deux céramiques 

diffère. Pour les titanates de strontium, comme le montre la figure 30a, on a une augmentation 

des pertes, par rapport au blanc, avec la concentration. Ceci confirme ce que nous avons 

avancé quant à la distribution des particules et la formation de macro-dipôles. Par contre avec 

BaTi03 (Figure 30b), par rapport au formette sans céramique, on a une diminution des pertes. 

Ceci ne peut être attribué qu 'à la rupture des chaînes macro-dipôles et création de l' espace 

vide dans le matériau. Les agglomérats présents dans le réseau vont empêcher le contact fibre­

fibre. 
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Figure 30 : Facteur de perte du papier chargé par les deux céramiques pour les différents 
pourcentages. 

On peut dire d'après les résultats obtenus que la dispersion et la rétention des 

particules de SrTi03 avec le polyacrylamide cationique (cP AM) s'est avérée plus efficace 

comme l'ont montré les images MEB et les propriétés diélectriques. La réponse diélectrique, 

les images MEB, la dispersion des particules et la porosité nous ont permis d 'expliquer 

l' amélioration de la constante diélectrique dans le cas du titanate de strontium. 

Conclusion 

Les différentes sollicitations effectuées sur nos formettes révèlent l' hétérogénéité de 

nos matériaux, ce qui explique l'obtention d'un papier ayant des propriétés physiques et 

mécaniques différentes. 

Il ressort des résultats que chaque fibre a conféré des propriétés bien spécifiques au 

papier résultant. Le papier obtenu à partir des fibres de l' Halfa (rigides et non conformables) 

présente beaucoup d 'espace vide confirmant sa porosité très élevée et un faible module de 

Young. Le papier issu des fibres du Pennisetum et du Diss présente des modules de Young 

comparables au papier Kraft et TMP, tandis que la résistance du papier des fibres du Typha, 

étant moins poreux, dépasse celle du papier issu des deux pâtes commerciales. Les papiers 

issus de fibres de Typha, d'Agave et de l'Halfa présentent une résistance à la déchirure élevée 

suite à la longueur des fibres qui est importante comparée aux autres fibres . 

Les mesures de l'angle de contact par les différentes sondes ont révélé que nos 

matériaux se caractérisent par des surfaces hautement énergiques. 
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D'autre part, les propriétés diélectriques du papIer, préparé à partir des différentes 

fibres seules ou chargées par les particules ferroélectriques (BaTi03 and SrTi03), sont 

fonction de la dispersion et la rétention des particules céramiques. Il s'est avéré que la 

dispersion et la rétention des particules de SrTi03 avec le polyacrylamide cationique (cPAM) 

s'est avérée plus efficace engendrant des propriétés diélectriques meilleures comparées à 

BaTi03. On trouve une forte interdépendance entre: le comportement mécanique, les 

propriétés diélectriques, la rugosité de surface, la porosité, le pourcentage de fines, la forme et 

la conformabilité des fibres ainsi que la formation de la feuille. Ceci, explique aussi les écarts 

obtenus dans les résultats . 
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Introduction 

Des fibres végétales (l'Agave, le Pennisetum, le Typha et le Jonc) et des fibres de Lin 

commerciales (Tex 5000) ont été utilisées comme renforcement pour des composites à base 

de résine époxy (Adtech ™ 820). Nos matériaux ont été élaborés par une combinaison de la 

méthode hand lay-up (moulage manuel) et le moulage par compression. Les tests de traction 

ont été effectués selon la méthode standard ASTM 03039 et une étude comparative entre les 

différents types de composites a été élaborée. 

I-Propriétés des pâtes et des mats 

La même procédure d'extraction des fibres a été utilisée pour les différentes fibres de 

plantes. La teneur en fines et la longueur des différentes fibres sont déterminées par FQA 

(Fi ber Quality Analysis) comme précédemment, ces analyses vont nous pennettre de prédire 

les comportements des mats [1-4] . Les résultats trouvés sont consignés dans le tableau 1 et la 

figure 1. 

Tableau 1 : Caractéristiques des pâtes et des mats. 

Caractéristiq ues Agave Pennisetum Typha Jonc Lin 
Teneur en fines Arithmétique 34.45 38.64 34.65 34.13 35.07 

(%) Longueur pondérée 5.51 10.41 10.84 10.59 3.17 
Arithmétique 0.749 0.473 0.400 0.430 1.330 

Longueur 
Longueur pondérée 1.502 0.897 0.670 0.806 3.340 

moyenne (mm) 
Poids pondéré 2.101 1.487 1.063 1.410 4.280 

Moyenne de Arithmétique 0.071 0.068 0.079 0.059 0.098 
courbures Longueur pondérée 0.078 0.075 0.083 0.064 0.105 

[ndice 
1.22 1.37 1.47 1.19 0.79 

d 'entortillement 
Moyenne Angle total 

d' entorti Ilements d'entortillement 
29.5 24.5 22.7 19.1 28.2 

Entorti Ilements/mm 0.60 0.55 0.44 0.38 0.35 

Porosité (10 mats) (ml/min) 141 4059 9874 3863 13404 

Rugosité des mats (!lm) 15 .04 10.58 12.33 12.22 14.87 

Nos résultats, caractéristiques des pâtes, sont proches de ceux obtenus par Madakadze 

et al. (1998, 1999, 2010) [5-7]. La longueur moyenne pondérée des fibres ainsi que les 

pourcentages des fines sont fonction de la plante étudiée. Nos plantes, avec un procédé 

d'extraction soude/peroxyde d 'hydrogène, génèrent, elles-aussi, des pâtes contenant un 
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pourcentage élevé en fines et des fibres avec des longueurs moyennes pondérées entre 0.67 et 

1.5mm. 

Histogramme longueur Histogramme courbure Histogramme entotillement 
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Figure 1 : Distribution de forme pour les fibres du Lin. 

Les figures 2 (a-e) sont des images MEB de nos mats. Les fibres, isolées par notre 

procédé, présentent des entortillements et des courbures. Par contre, les fibres de Lin 

(commerciales), sont plus rectilignes et sont moins accidentées. Les fibres ont des formes qui 

diffèrent d ' une plante à l'autre et sont reliées par des fibrilles. La présence d'espaces vides est 

en bon accord avec la valeur de la porosité. La faible porosité de la formette issue des fibres 

de l'Agave est due à la forme des fibres enrubannées et aplaties. 
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(a) Agave (b) Jonc 

(c) 

(e) Lin Commercial 

Figure 2 : Images MEB (x500) des mats de différentes fibres. 

Lors de la formation du mat, la disposition des différents éléments du renfort va 

dépendre à la fois de la forme, du taux de fines, de la présence ou de l' absence de courbures et 

d' entortillements. En conséquence, vu la nature accidentée de nos renforts, on aura une 

orientation des différents éléments d ' une manière aléatoire. Cette dispersion irrégulière du 

renfort dans la matrice conduit à un mauvais tassement et de l' espace vide à cause des 

entortillements et des courbures. L' hydrophilie des surfaces des fibres et la présence de l'air 
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vont défavoriser la mouillabilité du renfort fibreux. La présence de liaisons hydrogènes et la 

non compatibilité partielle des deux partenaires fait qu ' une agglomération de fibres se 

produit. La viscosité de la résine, relativement élevée, va aussi réduire sa diffusion à travers le 

renforcement. Les entortillements, les courbures, les fibres non mouillées (individuelles et 

sous forme d' amas) et la présence de l'espace vide, tous ces éléments vont contribuer à la 

baisse de la résistance à la contrainte de traction du matériau composite [8-11] . Les fibres 

marocaines, blanchies par un traitement oxydant (NaOHlH20 2), vont être par conséquent très 

hydrophiles et seront moins mouillées par la résine époxy (hydrophobe). Ceci est confirmé 

par l' énergie de surface des différentes fibres (Partie C-Chapitre 1), celles-ci présentent une 

hydrophilie élevée (y(Agave)=69 ; y(Jonc)=58 .5 ; y(Typha)=70.36) comparant aux fibres de 

Lin commerciales hydrophobes (8eau=54.3°) [12] . 

II-Propriétés de traction des composites 

La cuisson de l'ensemble hétérogène (air/résine/fibre) génère un réseau 

tridimensionnel avec beaucoup d' imperfections (mauvaise adhésion, poches d' air, amas de 

fibres) qui vont être des points de faiblesse du matériau composite lors de la sollicitation. La 

rupture se produit avec une faible déformation de l' éprouvette au niveau des discontinuités. 

La faible déformation à la rupture de la matrice a été observée par d'autres chercheurs [13-19]. 

Les essais de traction sont les plus utilisés pour mettre en évidence les caractéristiques 

de chacun des partenaires du composite et la contribution de chacun dans la résistance à une 

sollicitation quelconque. Les réponses du matériau permettent de déterminer et d'expliquer le 

comportement du matériau vis-à-vis des différentes sollicitations, telles que les essais de 

traction, de flexion, de compression, de déchirure et d'impact. On peut déterminer les effets: 

du module des fibres, de la longueur et l' orientation des fibres, de l' adhérence intefaciale 

fibre/matrice, de la teneur en fibres et s' il y a une synergie entre le renfort et la matrice [20, 

21]. 

De nos jours des choses sont bien établies. On sait par exemple que : (i) la 

superposition des différentes composantes en composite hybride laminé influence les 

propriétés mécaniques du composite [22] ; (ii) la résistance à la traction sera plus élevée 

lorsque le matériau à haute résistance est utilisé comme élément principal ; (iii) la rupture à la 

traction d'un composite hybride dépend principalement de la contrainte à la rupture et du 

module des fibres de renforcement [23-25] ; (iv) la résine, aussi , joue un rôle important 
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puisqu 'elle transfère la charge à travers le composite ; et (v) pour une bonne performance de 

composite, la résine doit non seulement présenter de bonnes propriétés mécaniques, mais doit 

aussi avoir une adhérence élevée vis-à-vis de la fibre de renforcement [10]. 

Les réponses de nos composites à la traction, contrainte-déformation, sont illustrées 

dans la Figure 3a. Les courbes montrent que nos matériaux composites présentent un 

comportement fragile . Le domaine d'élasticité est très réduit ; il se situe vers les faibles 

déformations. La réponse de nos composites a la même allure mais les pentes des deux zones 

élastiques diffèrent. Lorsque la contrainte devient importante, le matériau se rompt (cassure) 

(Figure 3a). Le pourcentage de déformation, avant la rupture, reste faible. Ceci indique qu'on 

est en présence de matériau où les forces de liaisons entre la résine et le renfort sont très 

importantes. D 'après les courbes de la figure 3a, le composite à base de fibres de Lin est plus 

résistant, suivi dans l'ordre décroissant, des matériaux à base du Pennisetum, du Typha, du 

Jonc et en dernier du composite à base d' Agave. L' introduction du renfort se traduit par une 

augmentation du module de Young et une réduction du pourcentage de déformation par 

rapport à la résine seule. 
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Figure 3 : a) Courbes contrainte-déformation, b) module de Young (MPa) et c) résistance à 
la traction (MPa) des différents composites. 
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L' amélioration de la raideur de la résine époxy par l'addition des charges rigides, est 

due certainement à la réduction de la mobilité des chaînes polymériques (époxy) les unes par 

rapport aux autres. Le passage du pourcentage de l'élongation à la rupture de 2.00% pour la 

résine seule à des valeurs inférieures traduit cet état. Les groupements hydroxyles au niveau 

de la surface des fibres vont réagir avec les fonctions époxy pour donner des fonctions éthers 

ou se lier par des liaisons hydrogènes avec les fonctions hydroxyles qui vont être créées suite 

à la cuisson du composite. Le module des composites, mesuré à de très petites déformations, 

dépend de l'adhérence interfaciale de la résine avec le renfort [26-27]. L' adhérence nécessite 

un mouillage du renfort par la résine. Ceci ne peut se produire que si les composantes des 

forces des deux partenaires sont proches. La résine époxy, ayant un caractère hydrophobe plus 

marqué par rapport aux fibres utilisées comme renforts, va plus ou moins mouiller les surfaces 

de ces dernières. Ceci va se traduire par une réduction de la résistance des composites (Figure 

3). On a une propagation rapide de craquelures à travers les imperfections distribuées dans la 

masse du composite provoquant ainsi sa rupture à faible contrainte [28]. Les petites 

différences observées sont attribuables aux caractéristiques de nos mats : taux de fines, 

porosité, présence d' entortillements et de courbures, taux de cristallinité et hydrophilie. 

Nos matériaux présentent une certaine hétérogénéité et par conséquent auront des 

réponses aux forces de tractions différentes. On constate que les courbes de traction 

présentent deux zones (contrainte-déformation) différentes à l' instar de Baley et al. (2012) 

[29] et Poilâne et al. (2014) [30] qui ont eux aussi travaillé sur des composites Lin/époxy. Ils 

attribuent respectivement la première partie à une réorientation du renfort alors que la seconde 

à une phase élastique. 

Tableau 2 : Propriétés de traction des composites. 

Module de Young ± Résistance à la Elongation à la rupture 
Fibres 

DS* (GPa) traction ±DS (MPa) ± DS (%) 

Résine pure 2.13±0.45 53.00±9.50 2.00 

Agave 3.51±0.11 28.32±2.47 0.86±0.09 

Pennisetum 4.48±0.16 51.95±1.33 1.46±0.08 

Jonc 4.62±0.16 42.12±8.51 1.06±0.22 

Typha 5.18±0.22 46 .72±5.20 1.08±0.19 

Lin 8.15±0.38 87.66±3.66 1.48±0.07 

*DS : Déviation standard (écart-type). 

La microscopie électronique à balayage (MEB) nous a permis d ' illustrer et de 

répondre à un certain nombre de questions classiques: (i) la fracture s' est-elle produite au 

157 



Résultats et Discussions 

niveau de la matrice, (ii) au niveau du renfort, (iii) au niveau de l'interface (problème de 

mouillage: hydrophile/hydrophobe) ? 

La dispersion de fibres est clairement visible dans les images MEB présentées par les 

figures 4 et 5. On assiste à une orientation aléatoire et une agglomération de fibres ce qui 

réduit la résistance à la traction suite au transfert non-uniforme de contrainte [28]. L' espace 

vide et les bulles d'air sont clairement visibles, comme indiqué dans les images. Le 

décollement et le détachement des fibres de la matrice est visible ce qui prouve qu ' il y a une 

mauvaise adhérence fibre/matrice. Tous les éléments sont réunis pour affaiblir la résistance de 

nos composites : mauvaise adhérence fibre/matrice, dispersion et orientation des fibres 

aléatoires, agglomération de fibres, fibres accidentées et présence d'espaces vides [10]. 

(a) Agave (b) Jonc 

(c) PennÎsetum (d) Typha 

Figure 4 : Images MEB (x250) des surfaces fracturées de composites de plantes vivaces; 
grossissement x250. 
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Figure 5 : Images MEB (x250) des surfaces fracturées du composite de Lin. 

La réponse du composite fibre de Lin/résine est meilleure comme il est montré dans la 

figure 3, pour cette raison l' amélioration du module de Young et de la résistance à la traction 

lors de l' incorporation des fibres de Lin est le résultat d' une meilleure mouillabilité par la 

résine en comparaison avec les autres fibres suite à la porosité élevée des mats (Tableau 1) 

ainsi que la longueur des fibres qui est plus importante par rapport aux autres fibres. Il a été 

trouvé que la résistance du composite ne peut être améliorée par l'addition de fibres courtes 

[31] . L'aptitude des interfaces pour transférer les contraintes de la matrice à la fibre joue un 

rôle important dans la détermination des propriétés mécaniques des composites renforcés par 

des fibres [32]. D 'après plusieurs études [13 , 33-36], il a été également démontré que les 

propriétés mécaniques, telles que le module et la résistance à la traction, sont influencées par 

la longueur et l'orientation des fibres de renforcement. Une longueur de fibre critique est 

nécessaire pour le transfert efficace de contrainte entre les fibres et la matrice, ce qui dépend à 

son tour des caractéristiques spécifiques du système fibre-matrice, et donc de la qualité de 

l'interface fibre-matrice [14]. 

Jayabal et Natarajan (2010) [37] ont observé une amélioration de la résistance à la 

traction et à la flexion suite à l' utilisation de fibres longues de Coco. Thomason et al. (1996) 

[38] ont rapporté une amélioration de propriétés pour les composites de polypropylène 

renforcés par les fibres de verre; la résistance augmente avec 1a longueur des fibres. En outre, 

lorsque la fibre de Sisal est transformée en papier, certaines fibres sont réduites à de très 

faibles longueurs, ce qui ne peut pas jouer un rôle efficace du point de vue résistance. Dans ce 

cas, Garkhail et al. (2000) [39] ont reportés que les fibres sont inefficaces puisqu ' elles ne 

contribuent pas à la résistance du matériau. Pour ceci, ils ont utilisé un facteur d'efficacité de 

la longueur des fibres dans l'équation qui régit la rigidité du composite, qui est introduit par 
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Cox (1952) [40] pour évaluer la longueur de la fibre critique pour un rendement efficace. En 

raison de l' inefficacité des fibres de renfort, les composites élaborés à partir du papier de Sisal 

présentent moins de résistance à la traction. Bien que ces fibres courtes inefficaces ne 

contribuent pas à la résistance à la traction, elles permettent le remplissage des espaces vides 

et des lacunes existants entre les fibres et ainsi améliorent la densité, qui se manifeste par une 

amélioration du module [41]. La diminution de la résistance à la traction peut également être 

attribuée au fait que seule une petite partie des fibres est orientée dans la direction de 

sollicitation agissant ainsi en tant que défauts éventuels. Ceci peut être une conséquence du 

processus de fabrication qui conduit à une distribution non uniforme des fibres dans le 

composite, ce qui entraû1e par conséquent, des zones riches en résine et une agglomération de 

fibres, les deux sont au détriment de la résistance du composite [14] . 

Jayaraman (2003) [42] a montré que les fibres et la matrice doivent être fortement 

liées pour que le composite présente un support de sollicitation efficace. La faible 

compatibilité cause des interactions faibles qui conduisent à une porosité élevée et la présence 

de fibres nues sous forme d' amas, en plus de l'eau adsorbée et la dégradation thermique au 

cours de la cuisson qui vont former des gaz responsables de poches d ' air (Figure 4). Ceci va 

affaiblir le composite [43]. 

Conclusion 

Les résultats obtenus ont montré une amélioration du module de Young tandis que la 

résistance à la traction diminue par rapport à la résine pure, à l'exception des matériaux 

préparés à partir des fibres de Lin .. En outre, il a été constaté que les composites à base de Lin 

présentent des propriétés meilleures que les autres composites. Ceci peut être expliqué par le 

fait que les mats de Lin contiennent des fibres plus longues et présentent une meilleure 

perméabilité à la résine (porosité élevée) et donc une meilleure mouillabilité. Les images 

MEB de surfaces fracturées montrent clairement une mauvaise adhésion interfaciale entre les 

fibres et la matrice, de l' espace vide, des craquelures et des zones de détachement de fibres ce 

qui explique la chute de la résistance à la traction. 

Il sera donc préférable d'envisager un traitement chimique de fibres (greffage de 

groupements fonctionnels sur la chaine de cellulose) afin d' améliorer l'affinité entre les fibres 

hydrophiles et la résine hydrophobe et donc obtenir un matériau plus résistant. D 'autre part, il 
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faudra mieux essayer des fibres de renforcement plus longues pour avoir plus de contribution 

à la résistance à la traction . 
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Conclusion Générale et Perspectives 

Cette étude a mis en évidence le potentiel des plantes annuelles comme source de 

matière première dans l' industrie papetière et le secteur des composites. Nous avons pu à 

partir de plantes vivaces élaborer des matériaux avec des propriétés physico-chimiques et 

mécaniques encourageantes. 

A l' instar des fibres lignocellulosiques, l' analyse morphologique a montré que nos 

fibres présentent des pourcentages en fines variables accompagnés par une forte population de 

faibles longueurs présentant des courbures et des entortillements le long des fibres . Les 

propriétés du papier, issu de ces pâtes, sont fonction de plusieurs paramètres. Le drainage, la 

densité des feuilles de papier, les propriétés optiques, la présence des particules fines affectent 

considérablement les propriétés mécaniques du papier puisque les fines influencent la 

cohésion des formettes. 

L'analyse par diffraction des RX a montré que les fibres issues des différentes espèces 

présentent des degrés de cristallinité variant selon la nature de la plante et l'effet de 

blanchiment sur chaque type de fibre. 

Comme prévu, les feuilles de papier fabriquées sont poreuses et ont une surface 

rugueuse. Les écarts de grandeurs entre les feuilles de papier sont attribuables aux taux de 

fines , longueur et épaisseur des fibres. Les images prises par microscopie électronique à 

balayage (MEB), montrent des fibres peu endommagées avec un état d' enchevêtrement et de 

l' espace vide qui confirment la porosité et la rugosité élevées de nos échantillons. 

Les réponses aux tests mécaniques sont une résultante de plusieurs paramètres : la 

longueur des fibres et leur conformabilité, le taux de fines , la présence d 'entortillements et de 

courbures, l' état de surface, la formabilité et le mode de formation . 

Les mesures d' angle de contact sur ce genre de matériaux se sont avérées extrêmement 

difficiles et complexes. En effet, les surfaces des feuilles de papier formulées sont très 

énergiques vis-à-vis des sondes hydroxylées suite à l'apparition de groupements hydroxyles, 

donneurs de liaisons hydrogènes. En outre, les feuilles de papier sont loin d'être homogènes, 

leur rugosité et leur porosité élevées sont deux paramètres qui compliquent l'analyse et 

l'interprétation des données de l'énergie de surface. 

Les propriétés diélectriques du papier préparé à partir des différentes fibres et chargé 

par les particules ferroélectriques (BaTi03 and SrTi03) ont été évaluées. On peut dire d ' après 

les résultats obtenus que la dispersion et la rétention des particules de SrTi03 avec le 
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polyacrylamide cationique (cPAM) s' est avérée plus efficace comme l' ont montré les images 

MEB et les propriétés diélectriques. La réponse diélectrique, les images MEB, la dispersion 

des particules et la porosité nous ont permis d 'expliquer l'amélioration de la constante 

diélectrique dans le cas du titanate de strontium. 

Il est tout à fait logique de trouver une telle diversité de réponses, étant donné que le 

papier est un matériau complexe dont les propriétés finales dépendent de plusieurs paramètres 

qui sont fonction de la nature de la plante et des différents traitements et processus adoptés 

depuis la récolte de la plante jusqu ' à l' obtention du produit final, le papier. 

L'incorporation de fibres lignocellulosiques, comme renfort, dans la matrice époxy a 

conduit à une amélioration du module de Young tandis que la résistance à la traction a 

diminué, par rapport aux matériaux renforcés par les fibres de Lin . Les composites à base de 

Lin présentent des propriétés meilleures que les autres composites suite à la longueur élevée 

des fibres et la bonne mouillabilité avec la résine. Les images MEB de surfaces fracturées 

montrent clairement une mauvaise adhérence interfaciale entre les fibres et la matrice, de 

l'espace vide, des craquelures et des zones de détachement de fibres ce qui explique la 

diminution de la résistance à la traction . 

Il sera donc préférable d' envisager un traitement chimique de fibres afin d' améliorer l'affinité 

entre les fibres hydrophiles et la résine hydrophobe et donc obtenir un matériau plus résistant. 

D' autre part, il faudra mieux essayer des fibres de renforcement plus longues pour avoir plus 

de contribution à la résistance à la traction. 

Des essais de libérations contrôlées de principes actifs par des matrices 

lignocellulosiques, dans notre laboratoire, ont été fructueux. Aussi , nous envisageons de 

poursuivre ce travail qui ne manque pas d ' intérêt sur plusieurs plans, en particulier dans le 

domaine pharmaceutique. 
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RÉSUMÉ 

L'utilisation de substances Iignocellulosiques non issues du bois, telles que les 

plantes vivaces, pour la production de papiers et matériaux demeure une alternative 

pour réduire la consommation de bois, voire de nouvelles applications. Depuis une 

trentaine d'années, les plantes annuelles semblent être redécouvertes. Avec ce regain 

d'intérêt et les enjeux industriels induits, étudier la pertinence d'utiliser ces plantes 

vivaces comme ossature dans le papier et en tant que renfort dans les composites, est un 

investissement judicieux sur l'avenir. 

A ce titre, ce travail a porté sur: (i) l'extraction de fibres Iignocellulosiques à 

partir de plantes vivaces poussant sur le sol marocain, (ii) la réalisation de formettes à 

partir de ces fibres et d'autres pâtes commerciales, (iii) la réalisation de matériaux 

composites avec les différentes formettes et (iv) l'évaluation des propriétés des feuilles 

obtenues à savoir: les propriétés mécaniques, optiques, diélectriques et les propriétés 

texturales. 

Les résultats obtenus concordent avec ceux trouvés par différents auteurs. Nos 

plantes fournissent des pâtes riches en fines et des fibres courtes. Les propriétés de 

leurs formettes et celles obtenues par mélange avec des pâtes commerciales montrent 

qu'on peut les utiliser comme appoint dans la fabrication du papier. Les réponses aux 

différentes sollicitations sont fonction de la plante et de son histoire depuis la récolte 

jusqu'au produit final. Il y a une forte interdépendance entre le comportement 

mécanique, les propriétés diélectriques, la finition de surface, la porosité, le pourcentage 

de fines, la forme et la conformabilité des fibres ainsi que la formation de la feuille ou du 

renfort. 


